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Chapitre 0: Introduction

Introduction

Le condensat de Bose-Einstein a atomes froids est un état de la matiére prédit par
Albert Einstein en 1925. Sa particularité provient du fait qu’il s’agit d’un état quantique
macroscopique, c’est-a-dire un regroupement d’atomes (ou plus exactement de bosons)
dans un méme état quantique. Ce phénomeéne expérimental remarquable a été réalisé plus
de 70 ans aprés sa prédiction par les équipes de Wolfgang Ketterle, Eric Cornell et Carl

Wieman dans des gaz d’atomes trés dilués et a des températures de I'ordre de 107 K.

Outre les gaz d’atomes froids, d’autres systémes bosoniques ont été explorés, par
exemple dans les matériaux semiconducteurs et leurs hétérostructures. C’est le cas no-
tamment des polaritons de microcavités, qui sont des bosons composites issus du couplage
fort entre les excitons (électrons et trous en interaction coulombienne au sein d’une couche
active semiconductrice) et les photons (ici confinés dans une microcavité). Du fait de leur
masse effective de prés de huit ordres de grandeur inférieure a celle des atomes, les po-
laritons ont la possibilité de condenser a des températures supérieures a celles des gaz

d’atomes dilués.

Depuis la démonstration expérimentale du couplage fort exciton-photon [WNIA92|
puis celle de la condensation de Bose-Einstein de polaritons dans une microcavité CdTe
[KRKT06], un panel de recherche fertile a émergé. Il est basé d’une part sur I’étude des
propriétés physiques des condensats de polaritons, dans une voie analogue a celle des
condensats d’atomes froids, et d’autre part sur 'obtention d’un émetteur optique cohé-
rent a faible seuil, analogue & un laser. La condensation des polaritons a été pour la
premicére fois obtenue dans une cavité CdTe a des températures cryogéniques [DHAT98].
Dans l'optique de la réalisation de dispositifs basés sur la physique des polaritons & tempé-
rature ambiante, I’étude de matériaux possédant des propriétés intrinséques plus robustes
s’avére prometteuse. Récemment le couplage fort et la condensation des polaritons ont
été réalisés a température ambiante dans des microcavités GaN [CvHGT07], [BLCT09]
mais également dans des microcavités ZnO [SGRCT08, LOK™13, ZPMH" 14, XXL"14].
En effet, 'énergie de liaison des excitons de ces deux matériaux (respectivement 25 et 60
meV) est supérieure a celle de I'agitation thermique a température ambiante (25 meV),
leur permettant ainsi de ne pas s’ioniser a 300 K. De plus, ils possedent une grande force
d’oscillateur permettant l'observation du couplage fort a cette méme température. Dans
le cas particulier de ZnO, la trés grande force d’oscillateur assure théoriquement 1’ac-

cés a des condensats a la fois trés excitoniques ou trés photoniques, renforcant 'intérét
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expérimental de ce matériau.

Nos travaux portant sur I’étude du comportement dynamique des polaritons dans les
microcavités ZnO, ont été menés en collaboration étroite avec J. Zuniga-Pérez, F. Se-
mond, M. Leroux et J.Y. Duboz du Centre de Recherche sur I'Hétéro-Epitaxie et ses
Applications (CRHEA), S. Bouchoule du Laboratoire de Photonique et de Nanostruc-
ture (LPN) et les équipes de J. Leymarie et G. Malpuech de I'Institut Pascal. Les débuts
de la collaboration (2007-2011) se sont concentrés sur I'obtention du couplage fort et du
laser a polaritons pour des microcavités contenant une couche active de ZnO massif. Le
facteur limitant était le facteur de qualité des miroirs de Bragg utilisés. Celui-ci a finale-
ment pu étre dépassé : I'ensemble de ces travaux ont fait ’objet, entre autres, des théses
de Stéphane Faure [Fau09| et Feng Li [Li13]. Mon travail de thése a consisté a étudier les
propriétés physiques des condensats de polaritons générés dans ces cavités, en particulier

a température ambiante.

Le controle des condensats et leur manipulation est une problématique qui a mené a
des expériences de controle de la géométrie des condensats dans les microcavités GaAs
[CDCT13, AOK™ 13| mais n’a pas fait 'objet de recherches poussées dans les cavités CdTe,
GaN ou les matériaux organiques. Dans cette thése, nous avons étudié des condensats de
polaritons étendus et controlés a 300 K : pour cela, une nouvelle microcavité spécifique
a été caractérisée et nous avons considéré ses propriétés suffisamment homogénes pour
réaliser des condensats de polaritons étendus. Généralement, les condensats ne suivent
pas le profil du laser d’excitation car ils ne sont pas statiques et interagissent avec leur
environnement et avec les excitons non condensés. Sur une autre microcavité dont la
variation de I’épaisseur est importante, nous avons étudié la propagation des condensats
de polaritons a 80 K et a température ambiante. La modélisation de cette propagation
nous a notamment permis de mieux comprendre quels étaient les phénomeénes mis en jeu

dans le régime d’excitation fortement focalisée ou en excitation étendue.

Le premier chapitre, introductif, sera découpé en trois sections. La premiére portera
sur la description des polaritons de microcavité. Aprés avoir introduit les deux briques de
base de cette quasiparticule (I’exciton et le photon de microcavité), une comparaison entre
les caractéristiques intrinséques de ZnO avec celles des autres matériaux sera apportée,
justifiant ainsi la pertinence de ZnO pour la conception de dispositifs a température
ambiante. La deuxiéme partie sera consacrée au laser a polaritons. Enfin I'historique des
microcavités ZnO congues au sein de notre collaboration sera rappelé et nous dresserons

I’état de l'art des lasers a polaritons opérationnels a température ambiante.

Dans le chapitre suivant, nous présentons une nouvelle microcavité ZnO d’épaisseur
constante et de facteur de qualité important développée au sein de notre collaboration.
Dans un premier temps, nous avons déduit ces parameétres caractéristiques en modélisant
les résultats expérimentaux obtenus : cartographies spatiale et angulaire de ’émission,
réflectivité en régime linéaire et laser a polaritons. Ensuite nous avons effectué des ex-

périences de controle de la géométrie de condensats de polaritons : excitation allongée,
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Chapitre 0: Introduction

limitée a une dimension et annulaire.

Enfin, le troisiéme chapitre est consacré aux expériences de propagation des conden-
sats de polaritons. Dans un premier temps, nous décrivons 'expérience d’imagerie de
photoluminescence en champ proche et en champ lointain que nous avons mise en place
dans le cadre de la thése. Par la suite, nous montrons les résultats expérimentaux de
condensats créés sur deux zones trés différentes de 1’échantillon. Enfin en nous appuyant
sur la modélisation de ces résultats, nous concluons sur les phénoménes mis en jeu dans la

propagation et plus précisément lorque nous utilisons une excitation fortement focalisée.




vi



Chapitre 1: Les polaritons : du couplage exciton-photon au laser a polaritons

Chapitre 1

Les polaritons : du couplage

exciton-photon au laser a polaritons

Ce chapitre est une introduction aux polaritons de microcavité et a I'une de ses appli-
cations expérimentales : le laser a polaritons. Dans un premier temps, nous rappellerons
les propriétés des deux briques de base du polariton que sont les excitons et les photons
confinés dans des microcavités planaires et nous verrons ensuite les conditions néces-
saires au couplage fort exciton-photon, autrement dit, & 'existence du polariton. Dans
un deuxiéme temps, nous parlerons de la condensation des polaritons et plus spécifique-
ment du laser a polaritons. Nous dresserons par la suite 1’état de l'art des recherches
sur le laser & polaritons a température ambiante et un historique des travaux récents au
sein du laboratoire Charles Coulomb. Ces avancées technologiques ont été possibles par

l'utilisation de la filiere ZnO (oxyde de zinc).

1.1 De I’exciton au polariton de microcavité

1.1.1 Exciton de Wannier-Mott

Les matériaux semiconducteurs sont des cristaux, décrits comme un agencement pério-
dique d’atomes placés aux nceuds d’un réseau. La structure énergétique de ces matériaux
est gouvernée par les interactions électroniques des atomes le constituant. Dans le cas gé-
néral, celles-ci sont relativement complexes a décrire, toutefois il est possible de faire des
approximations facilitant la résolution du probléme : nous pourrons par exemple citer la
méthode LCAO (Linear Combinations of Atomic Orbitals), le méthode OPW (Orthogo-
nalized Plane Waves) ou la méthode du pseudopotentiel [Mat04]. La structure énergétique
d’un atome est décrite en terme d’orbitales atomiques, ce qui se traduit par I'existence de
niveaux d’énergie discrets disponibles. Au sein du réseau cristallin, les orbitales atomiques
se couplent pour constituer des orbitales moléculaires qui deviennent les nouveaux états
propres du systéme. Le systéme passe alors d’une configuration en niveaux d’énergie dis-

ponibles discrets pour les électrons, & des continuums d’états représentés sous la forme
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d’une structure de bandes (figure 1.1).
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FIGURE 1.1 — Exemple d’'une structure de bande : ZnO sous forme wurtzite calculée par

la méthode empirique des pseudopotentiels [JC12].

La bande interdite, aussi appelée gap £, du matériau est I’énergie minimum séparant
les bandes supérieures, dites de conduction, des bandes inférieures appelées bandes de
valence. La figure 1.1 indique que ZnO est un semiconducteur dans lequel le maximum
de la bande de valence et le minimum de la bande de conduction se situe au méme point
de 'espace k (ici au centre de la zone de Brillouin en I') ce qui en fait un semiconducteur
a gap direct. Dans I’état fondamental du cristal, tous les électrons du réseau sont dans la
bande de valence. En optique, 1’état excité est obtenu en portant un électron de la bande
de valence a la bande de conduction, ce qui laisse un état inoccupé dans la bande de
valence. C’est ainsi qu’est introduit le concept de trou, quasiparticule de charge opposée
a celle de I’électron, créée par 'absence d’un électron dans la bande de valence. L’inter-
action coulombienne non négligeable pouvant exister entre électron et trou donne lieu a

la formation d’un nouvel état 1lié : I'exciton.

Relation de dispersion Les états propres de I'exciton peuvent étre calculés en résol-
vant ’équation de Schrédinger. L’hamiltonien du systéme est la somme des hamiltoniens
du trou et de I’électron, décrits dans ’approximation de la masse effective, et du terme

d’interaction coulombienne :

BV RV ¢

H= " el 5 5
2m} 2my,  Amepe,||Re — Ry

(1.1)

ol ée,h est la coordonnée de I'électron (trou), m;, la masse effective de I'électron
(trou), V., Popérateur laplacien dans le systéme de coordonnées de chacune des parti-

cules, €y la permittivité du vide et €, la permittivité relative du semiconducteur étudié. Ce
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systéme peut-étre assimilé a un atome d’hydrogeéne, le trou remplacant ici le proton, dont
les énergies de liaison E! sont bien connues. Par résolution de I'équation de Schrodinger,
la relation de dispersion des excitons s’écrit :

- hK? E
Ex(K)=E,— E' + o Ve E! = fy a

(1.2)

avec 1 la masse effective des excitons : i = Wi + W} et E'r,—13.6 eV I'énergie de liaison de
e h

n2 mo(eoe, )?

I’atome d’hydrogéne. K est le vecteur d’onde du centre de masse de I’exciton, de nombre

quantique (n, [, m). La taille caractéristique de 'exciton est son rayon de Bohr (a}) :

2
hepe,
pie?
L’énergie de liaison et le rayon de Bohr sont les deux parameétres clés pour caractériser

(1.3)

ap =

les excitons des différents matériaux. Ils interviennent notamment dans la détermination
du couplage fort exciton-photon, concept que nous nous aborderons aprés avoir vu les
spécificités des photons en microcavité. Les particularités des excitons de Wannier-Mott
sont :
— Une énergie de liaison E, que nous renommons Eg,. (Rydberg effectif) faible devant
le gap du matériau. (Egy. < Ej)

— Un rayon de Bohr grand devant le paramétre de maille a du cristal. (af; > a)

Comparaison des caractéristiques des excitons dans différents semiconduc-
teurs : le cas particulier de ZnO Les excitons de ZnO, comparativement aux autres
semiconducteurs possédent une des plus fortes énergies de liaison et un des plus petits
rayons de Bohr (voir tableau 1.1). Leur ratio % est tres faible, ce qui fait de l'exciton de

ZnO un cas limite des excitons de Wannier-Mott.

GaAs GaN Zn0O
Rayon de Bohr aj;(nm) 13.6 2.8 14
Energie de liaison Egy.(meV) 4.8 25 60
Gap E, a 300K (meV) 1420 3420 3370
Paramétre de maille a(nm) 0.565 0.319 0.325
Splitting longitudinal-transverse | 0.08 (Xgpy) | 4.7 (Xa + Xp) | 6.3 (X4 + Xp)
hwrr (meV)

Tab. 1.1 — Paramétres des excitons, gap et parameétre de maille de différents semiconduc-
teurs. Xy g désigne la transition exciton lourd de GaAs (symétrie blende de zinc), X4 et
Xp désignent respectivement les transitions excitons A et B de ZnO et GaN (symétrie

wurtzite) [Law71, SSDD73, GCB97, GA97, ZKG'02, STZ"04, VMO03].

L’agitation thermique & température ambiante (300 K) vaut 26 meV et seuls des

excitons possédant une énergie de liaison supérieure peuvent rester stables, autrement dit
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ne pas s’ioniser en électrons et trous. Ici réside I'intérét pour les excitons de ZnO, GaN
ou encore CdSe dans le cas des semiconducteurs inorganiques. Bien que le contrdle dans
la fabrication de nanostructures soit & un stade moins avancé qu’un matériau comme
GaAs (sur lequel les recherches sur les polaritons sont & un stade plus abouti : nous
citerons notamment les travaux portant sur leur polarisation de spin, la superfluidité
ou les vortex |[TS12, KBML07, DHY10, CC13|). La robustesse des polaritons de ZnO
permet en théorie la réalisation de dispositifs polaritoniques fonctionnant a température

ambiante, et éventuellement plus (60meV = 700K).

Force d’oscillateur L’exciton peut en premiére approximation étre décrit comme un
oscillateur classique ayant une fréquence de résonance wy (liée & I'énergie de résonance
excitonique) et un élargissement homogéne 7, qui traduit ’absorption du matériau. Celui-
ci répond a une excitation électromagnétique par I'apparition d’'une onde de polarisation
proportionnelle au champ électrique E(w) :

— —

Pw) = eox(w)E(w) (1.4)

avec x la susceptibilité diélectrique du matériau. L’exciton suit une relation de dis-

-

persion Aw(k) et cette dépendance se répercute sur la polarisation [HK94] :

!
!
Q)
<
&
!

Pw, k)= ——s— 2 E(w 1.5
(@) = B (L5)

avec €, la constante diélectrique en 'absence de résonances excitoniques et w, la pul-
sation propre a l'oscillation collective de charges. Pour des valeurs proches de la fréquence
de résonance, la constante diélectrique e vaut [KBMLO7] :

€ =€+ _,EbwLT (16)

wo(k) —w — iy,

avec wyp = wg /(2wp) le splitting longitunal-transverse. Il caractérise la force du cou-
plage exciton-photon et sa valeur pour différents matériaux est donnée dans le tableau

1.1. 11 est directement proportionnel a la force d’oscillateur de 'exciton [KBMLO07] :

= —QwLT (17)

4dmegy/€p mocC
fosc e
s e

Elargissement de la transition excitonique Le profil d’émission de ’exciton est la
manifestation optique de la transition quantique d’un état excité a un état de plus basse
énergie. Dans les cas les plus courants (exciton lié & une impureté, exciton localisé, exciton
dans des puits quantiques 2D) cette émission est quasi-monochromatique et sa largeur
AFE;; est déterminée par le principe d’incertitude d’Heisenberg. Expérimentalement, un
élargissement de la transition apparait systématiquement et ses causes peuvent étre re-

groupées en deux catégories dites élargissement homogéne et élargissement inhomogene :
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— Dans le cas de I'élargissement homogéne v, tous les émetteurs sont identiques. Sa
premiére source est le temps de vie fini de la transition 7 : une transition d’un état
initial i=exciton, vers un état final f=état vide, a une probabilité finie 1/7 par unité
de temps de se produire. Elle ne peut étre déterminée avec un précision supérieure
a AE;; ~ h/7. Une autre source est le déphasage des particules (élastiques ou
inélastiques) par collision ou interaction avec les phonons; I’élargissement de la

transition v ;¢ s’écrit alors :

1 2
Yy = P(— +
TX Teoll

) (18)

avec Tx respectivement le temps de vie des excitons et 7., le temps moyen entre
deux collisions. Cette composante dépend donc d'une part de la densité d’excitons
dans le systéme mais également de la température via les interactions avec les
phonons. Autrement dit, elle augmente avec la température.

— Lorsque les émetteurs sont différents, ce qui arrive du fait des défauts structurels
(cracks, différences de compositions) de la cavité, nous parlons alors d’élargissement
inhomogeéne. Chaque émetteur ayant une énergie de transition différente, ’énergie
des excitons suit une distribution gaussienne de largeur 7;,,. Cette source d’élar-
gissement n’étant dépendante que de la qualité de conception de I’échantillon, elle

est celle a prendre en compte principalement & basse température.

Limite de ’approximation bosonique : transition de Mott L’augmentation de la
densité d’excitons au-deld d’une certaine valeur n,,; diminue la stabilité des excitons. Le
systéme final n’est plus un ensemble d’excitons mais plutot un plasma d’électron-trou et
par conséquent les propriétés bosoniques disparaissent pour laisser place & un ensemble de
fermions régis par le principe d’exclusion de Pauli. Cette transition est appelée transition
de Mott et son principe est schématisé sur la figure 1.2. La nature de cette transition
(abrupte ou continue) est encore discutée dans les matériaux massifs [Mot78, Zim88|. A

température ambiante, celle-ci a été estimée autour de 0.5x10' cm=3 [KHFKO7].

1.1.2 Confinement des photons au sein d’une microcavité pla-

naire

Une microcavité est un résonateur optique dont les dimensions sont comparables a la
longueur d’onde de la lumiére. Elle permet de confiner les photons et par interférences
successives de sélectionner les états de la lumiére désirés : les modes de cavité. La cavité
planaire de type Fabry-Pérot sera briévement décrite et nous nous intéresserons particu-
liérement au cas ou les miroirs la constituant ne sont plus de simples miroirs métalliques
mais des miroirs interférentiels dit de Bragg. En effet, toutes les microcavités sur lesquelles

nous avons travaillé durant cette these font partie de cette derniére catégorie.
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FIGURE 1.2 — Schéma de principe de la transition de Mott.

Propriétés optiques des microcavités Fabry-Pérot Cette cavité est composée de
deux miroirs M; et M,. Ils sont séparés par une couche d’indice n. et d’épaisseur L.
de seulement quelques longueurs d’onde A de la lumiére. C’est de cette particularité que
vient I'appellation microcavité. Nous ferons I'approximation que les miroirs sont infinis
dans le plan (x,y) (voir figure 1.3).
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FIGURE 1.3 — Schéma d’un résonateur Fabry-Pérot.
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Soit une onde électromagnétique entrant par cette structure du cété de M;. La partie
transmise va se réfléchir plusieurs fois a l'intérieur de la cavité, et les champs transmis

sont en interférence constructive si 'onde satisfait la régle de sélection [Sav99] :

k.L.=prm (1.9)

avec k, la composante suivant z du vecteur d’onde k du photon & l'intérieur de la
microcaviteé.

L’intensité réfléchie R est déterminée en fonction des indices de réflexion des miroirs
de la cavité ry et ry et du déphasage ¢ entre chaque onde réfléchie dii a la différence de

chemin optique :

b= 2;271ch005(0') (1.10)

avec A la longueur d’onde de la lumiére et 6’ ’angle de réfraction dans la cavité (fig.1.3)

[BWB+99] :
o Il (6/2)/0 -/ Inf* Inal) (1.11)
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FIGURE 1.4 — Reéflexion en incidence normale d’une cavité Fabry-Pérot pour r| = ry =
0.95 (courbe noire) et r; = 1y = 0.75 (courbe rouge) pour une couche centrale d’épaisseur

% avec \g la longueur d’onde d’'utilisation désirée.

Nous observons alors des minima en réflexion (maxima en transmission) aux longueurs

d’onde \, = L= : ce sont les modes de la cavité. Pour des miroirs de coefficients de
P p2n
(&

réflexion en amplitude 71 2 < 1, ces modes ont une largeur spectrale -, :
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9 o 1 - |7”1T2| v
e = VT2 L.

avec v = ni la célérité de la lumiére dans la couche centrale. La sélectivité de la cavité
C

(1.12)

est caractérisée par sa finesse F, qui est, dans le cas d’une structure passive (c’est a dire
sans interaction particuliére avec la couche centrale) le rapport entre I’énergie séparant

deux modes AFE et leur largeur a mi-hauteur 0 F :

F_ AFE - \/ |T1T2| (113)

5E a 7T1 — ’7"17’2’

Pour les cavités a couche active que nous étudierons, une caractéristique importante
est le facteur de qualité () qui est le rapport entre I’énergie du mode E étudié et sa largeur
a mi-hauteur 0 F :

V| (1.14)

1-— ’7"17"2’

V=5E

En effet, le facteur de qualité permet de connaitre une propriété importante des pho-
tons de la microcavité, a savoir leur temps de vie 7. (autrement dit, le temps que le

photon passe a 'intérieur de la cavité) :

_ e
T E

Ainsi plus le facteur de qualité sera grand et plus le temps de vie des photons sera

(1.15)

Te

grand, ce qui augmente les possibilités d’interaction entre photons et excitons.
Les microcavités que nous étudions sont des cavités Fabry-Pérot & miroir de Bragg.
Dans la suite de cette section, nous verrons les spécificités de ce type de miroir et notam-

ment leur intérét pour la génération du couplage-fort exciton-photon.

Miroir de Bragg C’est un empilement périodique de deux semiconducteurs d’indices
différents n; et my (nous noterons qu’il s’agit maintenant des indices de deux couches
composant un seul miroir). Il est constitué de N paires de couches d’épaisseurs respec-

tives :

Ao

471172

(1.16)

Ly

ol Ag est la longueur d’onde d’utilisation du miroir de Bragg. Cette structure est
interférentielle pour le champ électromagnétique. Ces interférences sont constructives
en réflexion et destructives en transmission. Le coefficient de réflexion total présente
une valeur plateau maximale autour d’une longueur d’onde )\, : la "stop-band", qui est
I’équivalent photonique de la bande interdite des semiconducteurs. Sa valeur autour de
Ao se détermine analytiquement par la méthode de matrice de transfert, qui est décrite
plus en détail dans [Yeh05] :
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. (1—?7;@—?)”)2 L
1+ Z_;(m)zN :

avec ng 'indice du substrat, ng celui du milieu d’incidence et N le nombre de paires
semiconductrices. Un grand nombre de paires N et un contraste d’indice An = nq — no
élevé permettent d’augmenter a la fois la largeur du plateau et sa valeur maximale, ce
qui fait du miroir de Bragg un excellent miroir pour des longueurs d’onde proche de .
Un exemple de réflectivité d’un tel miroir est donné sur la figure 1.5.

Ainsi :

— si nous augmentons 1’épaisseur des couches alors la longueur d’onde centrale de la

"stop-band" augmente elle aussi et celle-ci se décale vers les basses énergies.
— si nous augmentons le contraste d’indice, la largeur de la "stop band" augmente.

— si nous augmentons le nombre de paires, le réflectivité maximale R(\g) se rapproche
de 100%.

Réflectivité

Energie (eV)

FIGURE 1.5 — Calcul de la réflectivité d’un miroir de Bragg SizN,/SiO, de 8, 12, 20 et

25 paires. Un schéma de la structure du miroir est donné en haut a gauche [Fau09].

Microcavité a miroirs de Bragg C’est une microcavité Fabry-Pérot composée de
deux miroirs de Bragg séparés par une couche active semiconductrice. L’assemblage de ces
deux structures favorise la sélection exclusive d’une longueur d’onde transmise, facilitant

le couplage exciton-photon. L’épaisseur de la couche active est déterminée par :
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neLe. = p% (1.18)

(o p est ordre de la cavité) ainsi que I’équation 1.16. La réflectivité de la cavité prend
alors la forme d’une "stop-band" dans laquelle apparaissent des pics en transmission, aux
longueurs d’onde respectant la condition de I’équation 1.18 et comprises dans la largeur de
la bande interdite photonique, avec un transmission maximale pour A = )\ (les nouveaux
modes de la cavité). La faible épaisseur de la couche active L. (une & deux fois ’\2—0) limite

le nombre de modes inclus dans la "stop-band" (un seul dans la figure 1.6).

1.0 T - . .

0.8 -
Pt
Z 1
~d
S
5
=
)
=2 ‘ (

0.0 1 . . - :

0.8 1.0 1.2
Fréquence normalisée o/ o,
FIGURE 1.6 — Réflectivité d’'une microcavité A & miroir de Bragg en fonction de la

fréquence normalisée. L’indice de la couche active n. vaut 3.5. Pour le DBR : ny = 3 and

n; = 1, avec 13 paires pour le DBR de gauche et 21.5 paires pour celui de droite [Sav99].

La largeur du mode de cavité . se calcule de la méme fagon que 1’équation 1.12 a
une différence prés : dans un miroir de Bragg, I'onde électromagnétique pénétre dans les
premiéres couches semiconductrices. Cette longueur de pénétration Lpgr va dépendre
des indices ny et ny des couches diélectriques [Sav99| :

)\0 niny

LDBR = 5

2 ny(ny — ny) (11> o) 19

Il faut alors prendre en compte la largeur effective L.sy = L. + Lppr1 + Lppre de la
couche active dans I’équation 1.12 :

L= w

2y, = —— 1l
K VTira  Legy

(1.20)
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Il existe des creux de réflectivité en-dehors de la "stop-band". Ces modes secondaires
appelés modes de Bragg sont liés a la pénétration plus lointaine du champ électromagné-
tique dans les miroirs. Ils sont moins bien confinés au sein de la cavité et par conséquent
leur largeur spectrale est supérieure a celle du mode de cavité. Nous reviendrons sur ces

modes particuliers lorsque nous évoquerons le couplage fort exciton-photon.

Relation de dispersion des modes Les modes de cavités sont sujets aux mémes
conditions évoquées dans le paragraphe sur les miroirs de Bragg concernant leur vecteur
d’onde. La valeur du vecteur d’onde k, du photon est déterminée par la relation :
2mn
k, = = (1.21)
Ac

avec . la longueur d’onde de résonance en incidence normale (6; = 0 sur la figure

1.3). En revanche le vecteur d’onde kﬂ dépend de la valeur de I'angle # dans chacune
des couches traversées par 'onde électromagnétique. Il est alors possible de donner une
relation de dispersion aux photons confinés dans la cavité, leur énergie dépendant expli-

citement de k:] :

- he he =

Cette nouvelle relation de dispersion permet notamment de faire ’approximation
d’une masse effective a petit k pour les photons (comme cela a été fait pour les excitons),

qui est définie en fonction de la courbure de la relation de dispersion en EH =0:

e T (k= 0) (1.23)
et donc :
) h
m, = Jee _ PMTe (1.24)
02 Leffc

Nous noterons que cette masse effective est trés faible par rapport a celle de 1'exciton
(de T'ordre de 10™* myg). La courbure de la relation de dispersion étant inversement pro-
portionnelle & la masse de la particule étudiée, nous négligerons dorénavant la courbure

des excitons devant celle des photons.

1.1.3 Exciton et photon en couplage fort : le polariton en micro-

cavité

Nous avons vu dans la section précédente quelles étaient les briques de base consti-
tuant le polariton : 'exciton et le photon en microcavité. Ces deux éléments sont liés
I'un & 'autre dans la microcavité et si la force de couplage est plus grande que les pertes

par amortissement, le régime de couplage fort est alors atteint. Le polariton est une

11



1.1 De I’exciton au polariton de microcavité

particule dont les propriétés varient en fonction de la fraction excitonique (respective-
ment photonique) de sa fonction d’onde. Le traitement du couplage fort sera fait dans

I’approximation semi-classique.

Modéle d’oscillateurs couplés Le systéme exciton-photon est ramené a celui de deux
oscillateurs couplés soumis a des forces d’amortissement représentées par 7. pour les
photons et vx pour les excitons. Sachant qu’il y a trois états excitoniques présents dans
ZnQ0, le couplage "un-un" d’un photon avec un état excitonique particulier va dépendre
de la valeur de son vecteur d’onde k| et de sa polarisation.

La matrice de quasi-particules qui décrit les interactions exciton-photon proche de la

résonance, dans la base des états exciton |X) et photon |v) s’écrit :

- EC(EH)_Z"VC 4
Mar(hi) = ( v Ex(ky) —Wx)> 1:29)

avec EC(EH) et EX(EH) respectivement 1’énergie du photon et de l'exciton. Le terme
de couplage V' s’écrit [KBMLO7] :

o 2E(:WLTLC
- .

Lppr+ L)

Les nouveaux états stationnaires du systéme sont les vecteurs propres de la matrice
1.25. 1l s’agit de deux états d’énergies distincts appelés branche haute polaritonique
(Upper Polariton Branch ou UPB) et branche polariton basse (Lower Polariton Branch

ou LPB). Leurs relations de dispersion s’écrivent :

Eupp(ky) = %(Ec(’go + Bx (k) — %(% +vx) + % (1.27)
Erpp(k)) = %(Ec(’;n) + Ex (k) — %(% + vx) — mTR (1.28)

Eypp et Erpp sont des nombres complexes : leur partie réelle représente 1'énergie
des modes propres et leur partie imaginaire leur élargissement homogéne. La nature du

couplage va dépendre de la valeur de la pulsation de Rabi Qp :

Qp = VAV2 + (6 —i(7. — 7x))? (1.29)

avec 5(/5“) = E,,(EH) - EX(EH) le désaccord de la cavité. Celui-ci est un parameétre
important car il permet de déterminer la nature du polariton. Nous nous placerons dans
le cas ot le désaccord § (k;ﬂ) est nul pour k’_ﬁ — 0 (autrement dit, exciton et le photon sont

en résonance), deux régimes de couplages sont définis a partir de la valeur de la pulsation
de Rabi :

SidV? < |yx — 7.l (1.30)
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alors la pulsation de Rabi est un nombre complexe et Eyypp et Erpp sont aussi deux
nombres complexes qui ne différent que par leur partie imaginaire. Or cela signifie que la
branche supérieure et inférieure de polaritons ont la méme énergie mais ont des élargis-
sements homogénes différents. Les deux états propres sont alors dégénérés : il n’y a pas
de dédoublement de Rabi. Ce régime d’interaction est appelé couplage faible. L’approxi-
mation du couplage "un pour un" n’est pas valide et c’est le formalisme de la régle d’or
de Fermi qui décrit convenablement le systéme exciton-photon.

En revanche dans le cas ou :

AV2 > Jyx — el (1.31)

la pulsation de Rabi est un nombre réel et il y a une levée de dégénérescence des états
propres polaritoniques. Il s’agit du régime de couplage fort.

Les nouveaux états correspondants s’écrivent comme une combinaison linéaire des
états d’exciton |X) et de photon |v) :

ILPB) = X X) = Cg, ) (1.32)

UPB) = Gy 1X) + X |v) (1.33)

avec X - (représentant le poids exciton des polaritons) et C’,;‘ (représentant le poids
photon) les coefﬁments de Hopfield [Hop58|. Ils satisfont la condition : | X P 1>+ |OEH =1

et dépendent directement du désaccord ¢ de la cavité :

A% (1.34)
\/4V2 (6(ky) + Qr (k)2
S(ky) + Qr(ky) (1.35)

\/4‘/2 (3(ky) + Qr(ky))?

Le signe du désaccord 0 donne accés a la nature de la branche polaritonique étudiée
(excitonique ou photonique). Ainsi, il est possible d’ajuster le poids excitonique (ou pho-
tonique) du polariton, et donc ses propriétés, en fonction de nos objectifs expérimentaux :

— Dans le cas ot § est négatif, le terme |CE\||2 devient plus grand que |X,;H|2 et le

polariton est donc majoritairement photonique : sa masse effective est faible et la
force des interactions polariton-polariton aussi. La branche polaritonique basse a
une relation de dispersion proche de celle du photon pour des vecteurs d’onde k),
proche de 0 et suit celle des excitons a plus grand k| (figure 1.7).a.
— Dans le cas ou 6 est positif, le terme | X P |2 prend Pascendant et le polariton est plu-
tot excitonique : sa masse effective augmente et la force des interactions polariton-
polariton augmente (figure 1.7).c.

— Enfin a désaccord nul, le polariton est équilibré (figure 1.7).b.
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a) 0 <0 meV b) 6 =0 meV c) 0 >0 meV
Energie Energie Energie
A A A
UPB

Mode de cavité nu

Exciton

FIGURE 1.7 — Energie des modes de polaritons haut et bas en fonction du vecteur d’onde
a désaccord (a) négatif, (b) nul et (c) positif. Les modes non couplés sont représentés en

pointillés.

Nous nous intéresserons dans le cas des microcavités ZnO que nous avons étudiées a la
branche basse de polariton car les états de la branche haute sont résonants dans le conti-
nuum d’états de la bande de conduction et par conséquent celle-ci n’est pas observable

dans des expériences de photoluminescence ou de réflectivité (voir [FGLT08]).

Autre condition nécessaire au couplage fort et implications sur la microcavité
La réalisation du couplage fort ne dépend pas uniquement de I’équation 1.31; il faut éga-
lement prendre en compte le comportement dynamique de 'interaction lumiére-matiére.

Cette deuxiéme condition au couplage fort s’écrit :

V> v, vx. (1.36)

Du point de vue de la structure, il est donc nécessaire d'une part d’optimiser le temps
de vie 7. des photons au sein de la microcavité i.e. le facteur de qualité (). D’autre part il
faut minimiser 1’élargissement homogéne 7, : celui-ci est principalement di aux différentes
interactions au sein de la microcavité (exciton-électron, exciton-exciton, exciton-phonon)
qui provoquent un déphasage de I'exciton. A faible densité de porteurs 7, est dominé par
les interactions des excitons avec les phonons (vibrations du réseau) qui augmentent avec
la température. A plus haute densité, les interactions exciton-exciton et exciton-électron
prennent le dessus. L’élargissement inhomogeéne des excitons n’a pas été traité ici mais
peut lui ici intervenir dans la transition vers le couplage faible. La température n’influant
généralement pas sur I’élargissement inhomogeéne, celui-ci devient négligeable devant v,

a température ambiante. Il ne sera donc pas pris en compte dans la suite de ce chapitre.
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1.2 Un nouveau type d’émetteur optique : le laser a

polaritons

Polaritons et condensation de Bose-Einstein Les polaritons étant des bosons et
ce méme a des densités trés élevées (jusqu’a 10Mexcitons/cm?) [SBST00, SCB*01], leur
comportement collectif est régi par la statistique de Bose-Einstein [Bos24], ils peuvent
donc au méme titre que les gaz d’atomes froids réaliser la condensation de Bose-Einstein.
Du fait de leur composante photonique, leur masse effective est de I'ordre de 10~ fois celle
des atomes et 1072 celle des excitons. Or la température critique 7, de condensation est
inversement proportionnelle & la masse de la particule étudiée. En effet, d’aprés [DLR96|,
pour un gaz de Bose idéal a 3D & une densité n donnée :

onh?: n
T, =0
ki m <2.612

avec kp la constante de Boltzmann et m la masse de la particule étudiée. Cette équa-

)3, (1.37)

tion induit une température critique de condensation pour les polaritons bien supérieure
a celle des atomes. Typiquement, celle-ci varie expérimentalement de T=4-50 K pour les
polaritons de GaAs et CdTe [KRKT06] & T=300-450 K pour ZnO et GaN, a comparer
avec 107¢ K pour les atomes froids.

Sur le plan expérimental, les condensats de polaritons sont plus faciles a étudier que
leurs homologues atomiques car ils ne nécessitent pas de matériel de refroidissement lourd
(par hélium liquide contre piégeage laser) et les échantillons utilisés peuvent étre inclus
dans des dispositifs optoélectroniques. De plus, I’émission mesurée du condensat fournit
de nombreuses informations (énergie propre, vecteur d’onde, cohérence) sur le condensat
[KBMLO7].

Néanmoins, contrairement aux gaz d’atomes froids, les polaritons en microcavités sont
des systémes ouverts (interagissant avec leur environnement), ne sont pas en équilibre
thermodynamique et ont un temps de vie trés faibles (de 'ordre de la ps contre la ms
pour les atomes). Ces différents temps caractéristiques et leur impact sur la nature du
processus de condensation sont discutés ci-apres.

La premiére démonstration du condensat de Bose-Einstein polaritonique a été réalisée
dans une microcavité CdTe [KRKT06]. Auparavant, des expériences réalisées sur une mi-
crocavité CdTe ont montré une relaxation stimulée des polaritons vers I’état fondamental
a k =0 |DHAT98| donnant lieu & une émission de lumiére non linéaire similaire & celle
d’un laser (monochromatique, cohérente et directionnelle). C’est le laser a polaritons.

Dans les microcavités GaAs aux excitons les plus fragiles (voir tableau 1.1), un
deuxiéme seuil de non-linéarité apparait si la puissance d’excitation continue d’aug-
menter : la densité de porteurs élargit la transition excitonique qui, lorsqu’elle devient
comparable au dédoublement de Rabi, détruit le régime de couplage fort. L’émission
laser est alors stimulée par la population de photons : le systéeme devient un VCSEL

(Vertical-Cavity Surface-Emitting Laser). La comparaison des trois régimes est discutée

15



1.2 Un nouveau type d’émetteur optique : le laser a polaritons

avec pédagogie dans larticle de revue [BKY14].

Dynamique des porteurs dans le processus de condensation La figure 1.8 pré-
sente les différents processus menant a la formation d’un condensat de polaritons en
microcavité (polaritons 2D). Le systéme est tout d’abord pompé hors résonance par le
laser d’excitation : un grand nombre de paires électrons-trous sont créées dans le conti-
nuum d’absorption de la zone active. Ces paires se lient alors pour former des excitons qui
relaxent jusqu’a la LPB et, en régime de couplage fort, former des polaritons. Dans un
premier temps, le processus de relaxation n’est pas assez efficace pour que les polaritons
atteignent 1’état de plus basse énergie : I’émission est principalement située a grand angle
dans la zone dite de "bottleneck", signature de la nature hors d’équilibre du systéme.
Au-dela d’une certaine densité de polaritons dans I'état & = 0 de la branche polarito-
nique basse, autrement dit d’une certaine densité de porteurs dans le réservoir (seuil de
condensation), la relaxation est stimulée par I’état final et une population macroscopique
de polaritons se forme dans 'état fondamental (k = 0). Si les polaritons de la branche
polaritonique basse sont a I'équilibre thermodynamique a n < ngey, nous parlerons de

condensat de Bose-Einstein polaritonique, dans le cas contraire, de laser a polaritons.

Energie Energie
A A

>

Pompage laser

==

Relaxation Relaxation

| &, N\ ",

Bottleneck Condensat

FIGURE 1.8 — Schéma représentant les processus de la condensation des polaritons au

niveau de plus basse énergie.

Expérimentalement, I’émission des polaritons devient alors non linéaire et s’affine
spectralement comme nous pouvons le voir sur la figure 1.9.a et b. En continuant d’aug-
menter la puissance d’excitation, cette émission se décale vers les hautes énergies (ce
phénomeéne est aussi appelé blueshift, figure 1.9.c) & cause de l'interaction polariton-

réservoir qui augmente, la densité de porteurs peuplant le condensat augmentant elle
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FIGURE 1.9 — (a) Spectres de photoluminescence intégrée en angle pour la cavité ZFengl
(voir section 1.3) & T=300 K en fonction de la puissance d’excitation du laser d’excitation.
Les énergies de la branche polaritonique basse polaritonique (LPB) et des modes de cavité
(Cav) et d’exciton (X) non couplés sont indiquées par des traits verticaux. La structure a
3.188 eV dans les spectres aux 4 plus fortes puissances est un artefact lié au spectrometre.
(b,c) Amplitude, largeur et énergie des modes observés (LPB sous le seuil, et deux modes
laser au-dessus du seuil). [Guil2, LOK™13]

La différence avec le laser traditionnel vient donc principalement du processus d’ampli-
fication. En effet, 14 ou 'amplification de I’émission nécessite pour ce dernier une inversion
de population, dans le cas du laser a polaritons, le taux de relaxation des porteurs dans
I'état de plus basse énergie doit-étre supérieure au taux de fuite des polaritons (lié au
temps de vie des polaritons dans la microcavité). L’état stationnaire du condensat est
assuré par 1’équilibre dynamique entre les pertes liées & son émission et un remplissage

continu du réservoir par pompage optique.
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1.3 La route vers le laser a polaritons a 300 K

La thématique des polaritons a fait 'objet de plusieurs travaux de recherche du fait
de leurs propriétés collectives intéressantes. Les limites intrinséques de GaAs et CdTe
(énergie de liaison des excitons faible devant 1'agitation thermique a 300 K et faible force
d’oscillateur) ont orienté la recherche vers d’autres matériaux dont la maitrise techno-
logique n’était pas aussi grande, afin d’étendre la plage de température accessible aux
phénomeénes polaritoniques (laser a polaritons, condensation de Bose-Einstein). Les se-
miconducteurs a large bande interdite et organiques représentent les matériaux de base
a la conception des lasers a polaritons a 300 K principalement car 1’énergie de liaison
des excitons Fgy, est comparable sinon supérieure a l’agitation thermique a température
ambiante (25 meV). Des expériences ont été menées sur plusieurs candidats (GaN, ZnO,
CuCl). Les premiéres démonstrations du laser a polaritons dans les microcavités CdTe
étaient des condensats fragiles, avec un blueshift trés élevé au seuil de condensation et

un contréle quasi-nul du désaccord.

1.3.1 Histoire des microcavités ZnO au sein du laboratoire Charles

Coulomb

Nous dressons ici un un panorama des différentes générations de microcavités ZnO
(de 2006 a 2011 fig.1.10) ayant menées a la démonstration du laser & polaritons a 300 K
dans la collaboration Charles Coulomb/CRHEA /Institut Pascal/LPN, qui a joué un role

majeur par ses travaux sur ces microcavités ZnQO.

Couplage fort et mesure du dédoublement de Rabi Au sein de la collaboration
CRHEA, LPN;, Institut Pascal et L2C, I’approche initiale pour la conception des microca-
vités s’est portée sur 'utilisation de DBR inférieurs AIN/AlGaN. En effet, la trés bonne
reprise d’épitaxie de ZnO sur AIN permet d’obtenir une couche active de bonne qualité. Le
miroir supérieur est au départ métallique comme dans la cavité Z507 [MZPD*09, Fau09|
(figure 1.10.a). Sur son spectre de réflectivité résolue en angle, nous pouvons observer
I'anticroisement de la branche basse de polaritons (trait plein) avec le mode d’exciton nu
(en pointillé) & grand angle : ¢’est I'une des premiéres cavité ZnO a avoir atteint le régime
de couplage fort a 5 K [SXAT08|. La modélisation par matrice de transfert a permis de

mesurer un Rabi Af2r de 70 meV et un facteur de qualité ) = 50.

Bottleneck et relaxation stimulée Le miroir supérieur, au départ métallique, a été
remplacé par des miroirs diélectriques dans les cavités suivantes car ils ont une absorption
plus faible dans l'ultraviolet, typiquement de ’énergie des excitons de ZnO (3.31 eV a
300K) jusqu’a l'énergie du laser d’excitation (4.66 eV). Leur fabrication a été menée
par Sophie Bouchoule au LPN. L’augmentation du facteur de qualité nécessite quant

a lui I'augmentation du nombre de paires AIN/AlGaN dans le DBR inférieur. Cette
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Chapitre 1: Les polaritons : du couplage exciton-photon au laser a polaritons

opération est délicate & mener en raison de la forte contrainte entre couches. La cavité
7536 [FBGT09] (hQ2g = 40 meV a 300K et 60 meV a 77K et @ = 120) (figure 1.10.b) a
permis de mettre en évidence les mécanismes de la relaxation des polaritons (& désaccord
d < 0) : I'émission est principalement concentrée a # = 15°et —40° sur l'image de
phololuminescence résolue en angle & P = Py (effet bottleneck di a la faible composition
excitonique des polaritons) et la relaxation s’accélére avec 'augmentation de la densité

de porteurs grace a 'amélioration de 'interaction des polaritons avec le réservoir.

Premiére démonstration du laser a polariton En 2011, la premiére démonstra-
tion du laser & polaritons dans une microcavité ZnO a été réalisée a 120 K sur la cavité
"semi-hybride" Z739C, en collaboration avec I’équipe de N. Grandjean & I’Ecole Polytech-
nique Fédérale de Lausanne (EPFL) pour la spectroscopie non-linéaire [GML*11] (figure
1.10.c). Les images de photoluminescence résolues en angle indiquent en effet les signa-
tures du laser & polaritons une fois passé le seuil de condensation qui sont : I’affinement
spectral de I’émission, le blueshift des polaritons dii aux interactions avec le réservoir de
porteurs et 'augmentation non-linéaire de l'intensité de 1’émission. Cette derniere cavité
atteint les limites (@ = 450 et hQdr = 130 £ 10 meV) des réalisations possibles avec des
DBR AlGaN/AIN monolithiques car il est difficile du fait de leurs propriétés structurales

de dépasser les 10 paires de couches dans les miroirs de Bragg.

Cavité tout oxyde et diagramme de phase A mon arrivée en thése en 2012, une
nouvelle piste basée sur une approche "tout oxyde" avait été explorée. Les DBR de la
cavité ZFengl sont en effet tous les deux diélectriques (HfO5/SiO5) et d’excellente qua-
lité. La difficulté de ce type de DBR vient de leur nature amorphe, qui fait qu’une reprise
d’épitaxie de ZnO rend la couche active obligatoirement polycristalline [SGRC*08|. L’idée
a alors été de partir d'un substrat de ZnO massif de trés bonne qualité sur lequel a été
déposé un DBR HfO,/SiOs qui deviendra le DBR du bas. L’échantillon a ensuite été
reporté sur un substrat de verre. Le ZnO est alors aminci par un polissage et une attaque
chimique jusqu’a atteindre une épaisseur inférieure au micron ; enfin, le deuxiéme miroir
diélectrique est alors déposé. Ce procédé de fabrication quasi-artisanal a permis d’obtenir
une cavité au facteur de qualité encore inégalé (Q = 2600 et hQdp = 240 meV) [LOKT13].
Elle est relativement épaisse (5A/2) et n’ayant pas été épitaxiée, sa surface n’est pas ho-
mogéne : elle posséde des variations fortes d’épaisseur. Cette propriété a permis I'étude
de condensats de nature différente (i.e. de polaritons trés photoniques a trés excitoniques)
et pour la premiére fois dans une microcavité ZnQO, le laser & polaritons a pu étre obtenu
en excitation non résonante jusqu’a T=300 K. La figure 1.10.d présente son diagramme
de phase ainsi que sa modélisation. La dépendance du seuil en fonction du désaccord est
analogue a celle mesurée dans d’autres matériaux [KSAT08, LBFT10, WFS*09]. Elle a
été simulée par D. Solnyshkov et G. Malpuech de I'Institut Pascal en effectuant une réso-

lution numérique des équations de Boltzmann [KBMLO7|. Les expériences de propagation
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FIGURE 1.10 — Microcavités ZnO réalisées et étudiées au sein de la collaboration CRHEA,
LPN, Institut Pascal et L2C. a) Microcavité a miroir inférieur nitrure et miroir supérieur
métallique (Z507) et son spectre de réflectivité résolu en angle [MZPD*09, Fau09|. La mo-
délisation par matrice de transfert a également été incluse ; Microcavités "semi-hybride"
& miroir inférieur nitrure et miroir supérieur diélectrique : b) Z536 [FBGT09], les images
de photoluminescence résolues en angle indiquent les processus de relaxation et ¢) Z739C
[GML*11], images de u-PL résolues en angle; d) Microcavité "hybride" & miroirs de
Bragg diélectriques ZFengl, diagramme de phase et sa modélisation ([LOK™13, Lil3]).
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réalisées sur cette cavité font 'objet du chapitre 3 de cette these.

Cavité a mesas Durant ma thése, une nouvelle microcavité semi-hybride fut congue
et une technique de structuration du substrat de silicium a permis de faire croitre 30
paires de couches AIN/AlGaN sans relaxation de la contrainte. Le facteur de qualité a
donc augmenté et la couche active a gardé une surface homogéne et d’épaisseur 7\ /4.

L’étude de cette cavité est 'objet du second chapitre de cette thése.

1.3.2 Etat de ’art des lasers a polaritons a température ambiante

La problématique du laser a polaritons, comme nous ’avons vue au début de ce cha-
pitre, repose sur l'utilisation de matériaux dont les excitons sont suffisamment robustes
pour résister a ’agitation thermique a4 300 K. Dans les microcavités ZnQO, d’autres équipes
de recherche ont travaillé sur les mécanismes de relaxation des polaritons et notamment
sur U'influence des phonons dans ce processus [ORM™12]. Des expériences de condensa-
tion par relaxation paramétrique ont notamment été réalisées sur des microfils de ZnO
[XDZ*12] ainsi que la condensation de polaritons & 97% excitoniques [TDM*13|. Le cou-
plage fort puis le laser & polaritons ont également été réalisés dans des microcavités GaN
massives [CvHGT07, ZPMHT14], avec puits quantiques [BLC*09] mais également avec
des nanofils de GaN [DHJ*11]. Cette diversité de résultats sur GaN s’explique par la
meilleure maitrise technologique de ce matériau comparé a ZnO (nous pourrons notam-
ment citer I’élargissement inhomogeéne des puits de ZnO/ZnMgO qui est pour le moment
trop important pour atteindre le régime de laser a polaritons [HKS*11, KSHH11]). Des
expériences dans les matériaux organiques sont également menées et les plus récentes ont
réussi & atteindre le régime de laser a polaritons a température ambiante dans des cavi-
tés d’anthracéne [LBS1T98, KCDF08, KCF10|. Les processus de relaxation sont différents
dans les cavités organiques et une caractérisation quantitative des phénomeénes impliqués
a été traitée dans [MKCMLR13].

Injection électrique Toutes les cavités décrites précédemment dépendent d'une exci-
tation optique afin de pomper le systéme et remplir le réservoir de porteurs. La question
de I'injection électrique est un pas supplémentaire vers une éventuelle application du laser
a polaritons. Celui-ci avec injection électrique a été démontré pour la premiére fois dans
des expériences de photoluminescence sous champ magnétique dans une microcavité a
multi-puits quantiques GaAs/AlAs par 'équipe de Sven Hofling [SRIK*13]. Plus récem-
ment, ’équipe de recherche de Pallab Bhattacharya est la premiére a avoir réalisé le laser
a polaritons par injection électrique a 300 K dans une microcavité GaN [BFD*14]. Ce

dernier résultat est toutefois encore controversé.
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Chapitre 2: Microcavité a mesas : vers les condensats a géométrie controlée

Chapitre 2

Microcavité a mesas : vers les

condensats a géométrie controlée

Dans ce chapitre, nous parlerons des expériences menées sur un nouveau type de ca-
vité semi-hybride appelée cavité a mesas. Nous expliquerons comment la structuration
de la cavité a permis d’augmenter le nombre de paires du DBR nitrure et in fine d’aug-
menter son facteur de qualité (). Nous discuterons de la caractérisation de cette cavité et
notamment celle de son état de surface car il est un facteur important pour la réalisation

de condensats a géométrie controlée.

2.1 Etat de l'art des cavités a couche active massive
Zn0O

Dans le chapitre précédent, nous avons énuméré les principales cavités ZnO étudiées
au laboratoire Charles Coulomb avant le début de cette thése. Les critéres importants
dans la réalisation d’une microcavité sont : le facteur de qualité @) (car il est directe-
ment proportionnel au temps de vie 7. des photons dans la cavité), ’homogénéité de la
surface de la couche active (qui peut augmenter ’élargissement inhomogéne et a terme
empécher le couplage fort) et la maitrise du procédé de fabrication, autrement dit la
reproductibilité de la structure. La figure 2.1 dresse un panorama de différentes micro-
cavités ZnO en fonction de ces trois objectifs. L’approche dite "tout oxyde" vue avec
ZFengl dans le chapitre 1 repose sur l'optimisation de la stop-band de la réflectivité
par I'utilisation de miroirs diélectriques. En effet, ceux-ci apparaissent comme le meilleur
choix pour constituer les miroirs de Bragg car leur contraste d’indice est particulierement
élevé (npro,/nsio, = 1.35 contre nagan/naiv = 1.14). Si cette démarche est celle a
privilégier en théorie, il en va différemment concrétement. Comme nous I’avons vu précé-
demment, la croissance de ZnO sur ces DBR amorphes implique que la couche active sera
polycristalline. La cavité de Grund-Schmidt (avec des DBR ZrO,/MgO) est un exemple

d’une cavité dont le facteur de qualité est bon (Q=450) mais dont la couche active de
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ZnO reveét ce caractére polycristallin [SGRCT08].

Facteur de qualité Q

ZFengl, 0=2300-4000 (fig. 1.9d)

0 21232,0=1900

Schmidt-Grund, Q=450 *® * Z739C, Q=450 (fig. 1.9b)

[SGRC+08]
Homogénéité de la surface Maitrise de fabrication,
de la couche active Reproductibilité
FIGURE 2.1 — Classement de différentes cavités en fonction : du facteur de qualité,

I’homogénéité de la surface et la reproductibilité de la structure.

La cavité ZFengl fut 'une des premiéres cavités ZnO a atteindre le régime de laser a
polaritons a température ambiante et la qualité exceptionnelle des DBR SiO,/HfO5 lui
a permis d’atteindre un facteur de qualité encore inégalé (2300 < @ < 4000) [Lil13]. Mal-
heureusement, en plus d’une variation d’épaisseur importante, le procédé de fabrication
de cette cavité est complexe a reproduire. L’approche semi-hybride semblait atteindre ses
limites avec la cavité Z739C [GBV*11]. Malgré des procédés de fabrication reproductibles,
I’amélioration du facteur de qualité () = 450 se heurtait aux fortes contraintes des couches
AIN/AlGaN qui limitaient le nombre de paires. De plus, ces mémes contraintes créent
des cracks a la surface de ’échantillon ne permettant pas la génération d’'un condensat
de polaritons homogéne. Dans ce chapitre, nous présenterons une nouvelle microcavité
"semi-hybride" ZnO avec une couche active d’épaisseur 7\/4 et un nombre de paires de
miroirs AIN/AlGaN encore jamais atteint. Comme nous pouvons le voir sur la figure 2.1,
ces caractéristiques en font une cavité "équilibrée", vis-a-vis des 3 critéres choisis, et les
premiéres expériences de controle de la géométrie des condensats de polariton ont été

réalisées sur cette cavité.

2.2 Cavité a mesas

Stratégie de fabrication Comme nous ’avons vu dans le chapitre 1, le défi expérimen-
tal des cavités & miroir inférieur AIN/AlGaN consiste principalement dans 'augmentation

du nombre de paires du DBR et par extension celle du facteur de qualité (). En effet le
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potentiel des polaritons a étre manipulés ou contrélés va dépendre du temps de vie des
photons au sein de la cavité, qui est proportionnel a (). Le choix de Fabrice Semond et
Jesus Zuniga-Perez du CRHEA s’est porté sur la réalisation d’un miroir de Bragg a base
de couches AIN/AlGaN [ZPMH"14] :

— la croissance de ces couches s’est faite sur un substrat de silicium, ce qui est un
avantage pour de futures applications.

— le paramétre de maille des DBR nitrure est proche de celui de ZnO (az,0/aan=1.04)
ce qui permet une diminution de la contrainte exercée sur la couche active et donc

la limitation de défauts de surface dans ZnO.

La nécessité d’avoir un nombre de paires N de couches semiconductrices supérieur
a celui de miroirs diélectriques pour obtenir un facteur de qualité () équivalent rend la

tache difficile car son accroissement pose plusieurs problémes :

— Une importante contrainte interne se crée dans le DBR en raison de la différence
de maille entre AIN et AlGaN.

— La différence de coefficient d’expansion thermique entre les nitrures et le substrat
peut former des "cracks" lors du refroidissement de I’échantillon de la température
de croissance a la température ambiante.

— Les variations d’épaisseur ou de composition des couches composant le DBR in-

fluencent les propriétés photoniques du miroir.

Afin de pallier & I'apparition des cracks, nos collaborateurs ont eu l'idée de faire
croitre les DBR sur des substrats de silicium préparés : des mesas de différentes tailles
(50 x 50 pm? a 500 x 500 um?) et de différentes formes (hexagonale, carré, etc...) ont
été gravés dans le silicium avant de faire croitre les miroirs. La figure 2.2 présente les
différentes étapes de croissance de la cavité. Un masque représentant les motifs des mesas
est placé sur le substrat de silicium. Une attaque chimique permet ensuite de créer les

mesas (2.2.a).

a b c d DBR
) ) ) ) SiO,/HfO,
(11 paires)
ZnO (7A/4)

| DBR | DBR | ber /
I AIN/AIGaN | AIN/AIGaN | AIN/AIGaN %
! (30 paires) / | (30 paires) / I (30 paires) /

S 4

Substrat Si Substrat Si Substrat Si Substrat Si

FIGURE 2.2 — Schéma du processus de fabrication de la cavité a mesas (les dépots de

couches sur les parties non structurées du substrat n’ont pas été représentées).
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2.2 Cavité A mesas

Cette structuration du substrat permet la relaxation de la contrainte lors de la crois-
sance du DBR nitrure sur les bords des mesas. Ainsi, un miroir de Bragg de 30 paires
AIN/Aly2GaggN sans cracks a pu étre réalisé (2.2.b) ce qui est une avancée importante
en regard des premiéres cavités ZnO réalisées par le CRHEA (pour rappel, le DBR in-
férieur de la cavité semihybride Z739C ne comptait que 13 paires AIN/AlGaN). Par la
suite, une couche active 7\/4 de ZnO a été criie par Epitaxie a Jet Moléculaire (MBE)
par Jesus Zuniga-Perez sans rotation du substrat (2.2.c), ce qui a eu pour effet de créer
un léger gradient d’épaisseur (quelques dizaines de nanométres le long d’un substrat de 2
pouces) sur ’échantillon. Le désaccord engendré permet I’étude de polaritons de différents
désaccords exciton-photon. Enfin, un DBR diélectrique SiOs/HfO, de 11 paires congu par
Sophie Bouchoule au LPN a été déposé sur la couche active (2.2).d) [ZPMHT"14].

Etat de surface La figure 2.3.a présente une image de Microscopie Electronique a
Balayage (SEM) d’une mesa de la cavité Z1232. La résolution de I'image permet d’ap-
précier I’état de surface de la structure sur laquelle aucun crack n’est apparu a l'issue de

la fabrication.

FIGURE 2.3 — Images de microscopie électronique & balayage de la cavité ZnO a mesas
(a) Vue du dessus d’'une mesa de forme "diamant" sans cracks visibles a la surface (b)

Coupe compléte de la microcavité avec indication de la composition des couches.

Une coupe de la structure compléte est présentée sur la figure 2.3.b. Nous pouvons
constater que la relaxation de la contrainte a lieu sur le coté de la mesa, ce qui explique
I’absence de cracks sur I'image 2.3.a. Pour comparaison, la figure 2.4 montre deux parties
distinctes de la cavité vue du dessus : a gauche la partie structurée de 1’échantillon
avec des mesas carré droits (partie centrale) et tournés a 45 ° (extrémités supérieure et

inférieure), a droite une partie non structurée. Nous pouvons clairement distinguer une

26



Chapitre 2: Microcavité a mesas : vers les condensats a géométrie controlée

densité de cracks beaucoup moins élevée sur la partie structurée (quelques cracks sur les
mesas entourés en rouge) alors que U'intégralité de la surface sans traitement est craquelée,
la contrainte étant relaxée sur toute la longueur de I’échantillon. La proportion de mesas

sans fissures est de 'ordre de 50%.

FIGURE 2.4 — Images de microscope montrant I’état de surface de microcavités cries
sur des mesas (& gauche) et sans gravure particuliére du substrat (a droite). Les cercles

rouges délimitent des zones fissurées sur la partie structurée en mesas.
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2.3 Caractérisation de la cavité

Configuration expérimentale Un gradient d’épaisseur uniforme existe du fait de la
technique de fabrication de I’échantillon. Afin de mesurer le facteur de qualité ) de la
cavité, nous effectuons une cartographie calculée a partir des spectres de micropholumi-
nescence mesurés sur toute la surface d’'une mesa. Pour cela, les mesures sont effectuées en
microscopie confocale car cette configuration permet de mieux sélectionner spatialement
le signal émis par I’échantillon. En plagant un sténopé (ou pinhole) devant le détecteur,
I’émission des points voisins a celui excité est éliminée. Dans notre montage expérimental
présenté en annexe A, le sténopé est en fait remplacé par la combinaison d’un filtrage
horizontal du signal par la fente d’entrée du spectromeétre fermée a 20 pm et d’un filtrage
vertical basé sur la sélection de deux lignes de pixels de la caméra CCD (voir figure 2.5).
La premiére mise en application de ce montage a été faite sur des cristaux photoniques
a base ’AIN [BGR™13|, et la résolution en mode confocal déduite des expériences est
de 1.4 pum et 1.0 pum horizontalement et verticalement respectivement. La photolumi-
nescence est mesurée en régime linéaire (excitation continue par un laser Crylas FQCW
266-50,/100) a 300 K.

Excitons

Polaritons

Pixels CCD

Fente d’entrée du
spectrometre
fermée a 20 um

Signal des
excitons

Filtrage spatial vertical

Filtrage spatial horizontal

Signal des
polaritons

FIGURE 2.5 — Schéma du sténopé dans le montage de microscopie confocale. Le signal
de micro-photoluminescence (panneau de gauche) est imagée sur la fente d’entrée du
spectrométre, une premiére sélection spatiale est effectuée par la fente du spectromeétre

(panneau du milieu) et une deuxiéme par le choix des lignes CCD (panneau de droite)

Facteur de qualité Afin de mesurer Q, le diaphragme dans le plan focal arriére de

I'objectif a été fermé afin de recevoir exclusivement 1’émission & # = 0" 42 . L’émission
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Chapitre 2: Microcavité a mesas : vers les condensats a géométrie controlée

des polaritons a grand vecteur d’onde est exclue, ce qui supprime la queue haute énergie
du pic de la LPB observé en microphotoluminescence. Le diamétre du spot d’excitation
est de 1 pm. Nous mesurons un spectre de photoluminescence dans une zone trés ho-
mogeéne (figure 2.6). Rappelons que Q = E/0E avec E l'énergie au centre du pic de
photoluminescence et JE la largeur & mi-hauteur du pic (FWHM).

Longueur d'onde (nm)

394 393 392 391 390 389
i 1 i 1 i 1 i 1 i 1 i 1
120 T = 300K = Données expérimentales
|Fit Lorentzien comme gaussien : Fit gaussien
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FIGURE 2.6 — Spectre de microphotoluminescence a =0 ° mesuré a 300 K. En rouge et
bleu sont représentés respectivement les fit gaussien et lorentzien de ce spectre. Pour une
largeur a mi-hauteur mesurée a 1.6 meV, le facteur de qualité ) équivalent vaut 1975 et

I’énergie du mode est E=3.164 V.

Par une modélisation gaussienne comme lorentzienne, la largeur & mi-hauteur vaut
0F = 1.6 meV. Le pic étant centré a F = 3.164 €V, le facteur de qualité ) vaut 1975.
L’ajustement lorentzien semble plus adapté malgré un rapport signal sur bruit perfectible.
Le facteur de qualité mesuré est certes inférieur a celui de la cavité ZnO hybride (Q =
2600) mais est bien supérieur aux premiéres cavités semi-hybrides (@ < 500) congues
avant 2010. De plus, l'intérét de cette cavité par rapport a celle "tout oxyde" repose sur
la grande reproductibilité de son procédé de fabrication mais aussi sur I’homogénéité de

sa surface, la couche active ayant été épitaxiée et non pas amincie chimiquement.

Homogénéité de la cavité La cartographie d’'une mesa est calculée a partir des
spectres de photoluminescence acquis par pas de deux microns sur une surface de 90x 90 pm?.
Une image de microscope de la mesa scannée est visible sur la figure 2.7.a. L’énergie de
la mesa présentée sur la figure 2.7.b est issue du mode de polariton qui émet a une éner-
gie comprise entre de 3.16 et 3.169 eV (nous noterons la proximité de la zone avec un

bord de mesa). L’intensité de puPL correspondante est représentée sur la figure 2.7.d. 1l
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2.3 Caractérisation de la cavité

est également possible de tracer la carte du facteur de qualité @ (fig.2.7.c) qui n’est pas

homogeéne sur toute la surface mais fluctue relativement peu.

(a) Image de microscope  (b) Energie e
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0.4000 1250
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FIGURE 2.7 — a) Image de microscope d’une mesa de la cavité Z1232. Les figures (b) a
(d) sont des cartographies d’une aire de 90 x 90 um? de cette mesa effectuées a partir de
mesures de microphotoluminescence a T = 300 K. Chaque pixel est extrait d’un spectre
mesuré tous les 2 um. (b) Energie d’émission du mode de cavité (comprise entre 3.161 et
3.169 eV). Le carré noir délimite une zone de 10x10 gm? trés homogene de la mesa et le
carré rouge une zone moins homogene. ¢) Largeurs a mi-hauteur calculées a partir d’une
modélisation lorentzienne des spectres. d) Intensité d’émission pour les pixels a 1’énergie

du mode de cavité.

Une analyse plus poussée de cette portion de mesa a été faite sur deux zones de
10x10 pm? : 'une "trés homogéne" (carré noir sur la figure 2.7.b) et I'autre "moins
homogéne" (carré rouge). La distribution en énergie des pixels (2x2 pum?) de chaque
zone a ¢té représentée sur la figure 2.8. Dans la zone "moins homogene", 75% des pixels
se situent dans un intervalle de 2 meV (3.163 a 3.165 meV) alors que dans la zone "trés
homogene", 85% des pixels sont dans la plage d’énergie : 3.164+0.5 €V.

Le choix de la croissance sur mesas a donc été judicieux et a significativement aug-
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Chapitre 2: Microcavité a mesas : vers les condensats a géométrie controlée
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FIGURE 2.8 — Distribution en énergie des pixels (2x2 pm?) des zones rouge et noir de
la figure 2.7.b [ZPMHT14].

menté le temps de vie des photons au sein de la cavité. De plus, 'homogénéité en énergie
de I’échantillon a été grandement améliorée. Cette dernieére propriété est en effet une
condition critique pour obtenir des condensats étendus. En effet, le désordre photonique
di aux défauts de surface de 1'échantillon a été identifié dans [KRKT06] comme étant
la cause de la localisation des condensats avec une excitation laser étendue (diameétre de
25um).
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2.4 Spectroscopie linéaire : mesure du couplage fort

2.4 Spectroscopie linéaire : mesure du couplage fort

Le couplage fort se traduit au niveau de la relation de dispersion de polaritons par
une levée de dégénérescence des énergies des branches haute et basse d’'une énergie h{)g
appelée pulsation de Rabi a la résonance du mode nu de cavité et d’exciton. Expéri-
mentalement, cela correspond & un anti-croisement des énergies des modes de polaritons,

visible dans leur dispersion en k, 7.e en angle.

2.4.1 Mesures expérimentales

Reéflectivité résolue en angle Nous avons mis en place un dispositif expérimental

permettant de réaliser des expériences de réflectivité résolues en angle de 8 & 80 °.
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FIGURE 2.9 — Images de réflectivité résolues en angle a 300 K en (a) polarisation TE
et en (b) polarisation TM. (c) Coupe de la réflectivité en polarisation TM effectuée &

6 = 30 " . Le creux en réflectivité du mode de cavité a 3.21 eV est indiqué.

Etant donné la large gamme angulaire a couvrir, nous sortons du cadre des mesures
de micro-photoluminescence pour utiliser un goniomeétre sur lequel nous placons, au ni-
veau du bras de détection, un cube de Glan nous permettant de mesurer simultanément

le signal dans les polarisations TE et TM (le montage correspondant est détaillé dans
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Chapitre 2: Microcavité a mesas : vers les condensats a géométrie controlée

I’annexe A). Les expériences présentées ont été réalisées a 300 K sur une mesa. Les figures
2.9.a et 2.9.b montrent les images de réflectivité résolues en angle, en polarisation TE et
TM respectivement. La réflectivité est calculée en normalisant I'intensité de ’émission
I..,(0) par celle mesurée en 'absence d’échantillon [,.; avec les bras alignés a 180 °'un
de 'autre. La dispersion en angle de plusieurs modes de Bragg est visible dans les deux
polarisations (paraboles avec des énergies inférieures & 3 ¢V a 6 = 0). Le mode de cavité
apparait uniquement en polarisation TM (creux en réflectivité entre 3.2 et 3.3 €V dans la
portion angulaire comprise entre 20 et 50 ° ). Cet artefact est sans doute causé par un lé-
ger défaut d’alignement des signaux arrivant sur les fibres TE et TM en § = 0° : partant
de ce constat nous avons choisi les images issues de la polarisation TM pour caractériser
la cavité. Une coupe du spectre de réflectivité (figure 2.9.c) & = 30° est extraite de
I'image TM et montre a la fois les creux de réflectivité des modes de Bragg (oscillations
a £<3.06 eV) et le creux de réflectivité de la LPB dans la stop band (3.21 eV). Le faible
contraste de ce creux s’explique par le déséquilibre engendré par la meilleure réflectivité
du DBR diélectrique par rapport a celle du DBR nitrure. Ce déséquilibre est une consé-
quence immédiate de I'optimisation du facteur de qualité () que nous avons privilégiée
au détriment de la transmission du miroir supérieur a 1’énergie du mode de cavité. Ce
dernier facteur n’est pas le plus limitant dans notre expérience de photoluminescence car
notre excitation est non-résonante. Un autre artefact li¢ aux aberrations chromatiques
est la valeur maximale de la réflectivité qui atteint 2.5 dans la figure 2.9.c. Ainsi au lieu
d’une "stop-band" plate & R = 100%, celle que nous mesurons suit une allure atypique.
Toutefois, cette mesure nous convient car elle permet non seulement de repérer et me-
surer les facteurs de qualité des modes de Bragg et de la cavité, mais aussi de situer la

"stop-band" et sa largeur afin de la comparer aux résultats numériques attendus.

Modélisation des spectres de réflectivité L’exploitation des données passe par une
modélisation utilisant, dans un premier temps, la méthode des matrices de transfert pre-
nant en compte la biréfringence de la couche active ZnO (développée par Jean-Roch Hunt-
zinger au sein du Laboratoire Charles Coulomb, figure 2.10.c). Le profil du mode 7A/4,
pour une épaisseur de 259.5 nm, a 3.164 eV (soit 391.8 nm) est tracé sur la figure 2.10.a.
La faible longueur de pénétration du champ électrique dans le DBR HfO,/SiOy mal-
gré un nombre de paires peu élevé est dii au contraste d’indice important des miroirs
diélectriques. Par opposition, malgré I'augmentation conséquente du nombre de paires
AIN/AlGaN, le champ électrique n’est pas encore totalement annulé dans le DBR ni-
trure. L’épaisseur de la couche active non standard (7A/4 a défaut de A/2) permet de
diminuer la densité de défauts dans ZnO. Des corrections sur les épaisseurs des couches
ont été faites (-3% pour le DBR nitrure, -5% pour le DBR HfO,/SiO, par rapport aux
valeurs nominales) pour suivre les données expérimentales. Cette modélisation permet de
juger de la qualité de la cavité ainsi que d’ajuster les forces d’oscillateur des excitons de

la couche active.
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2.4 Spectroscopie linéaire : mesure du couplage fort

L’ajustement des modes couplés (en traits pleins sur la figure 2.10.b) indique que le
mode de cavité se situe & 3.19 eV a 6 = 8 “ et anticroise deux modes : I'un a 50 * (mode de
Bragg 3.07 eV 4 6 =8 ) et l'autre a 65 ° . Les forces d’oscillateur correspondantes valent
respectivement pour les excitons A, B et C : 170000, 110000 et 43000 meV? (identiques aux
valeurs adoptées dans la cavité tout-oxyde ZFengl de la figure 1.10.d). Nous déduisons
alors les modes nus (en pointillés sur la figure 2.10.b) en relancant la modélisation sans les
forces d’oscillateur. L’énergie du mode de cavité nu (3.18 eV a 6 = 0 ° par extrapolation)
indique que cette mesa est & désaccord négatif & = —88 meV. La valeur théorique du
facteur de qualité de la cavité va dépendre de 1’élargissement homogéne des excitons v,
que nous aurons fixé dans le modéle. Pour obtenir un () de 1975 tel que nous ’avons

mesuré, v, doit-étre fixé & 10 meV.
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FIGURE 2.10 — (a) Modélisation du champ électrique dans la cavité en fonction de la
position dans la cavité (en noir). Les indices des différentes couches sont également repré-
sentés (en rouge). Un schéma placé au-dessus du graphe rappelle les différents matériaux
de la cavité en fonction de I'épaisseur de couche. (b) Image de réflectivité en polarisation
TM avec la modélisation des modes nus (en pointillés) et des modes couplés (en trait
plein). (c¢) Simulation obtenue par la méthode des matrices de transfert de la réflectivité

TM présentée en figure b avec la modélisation des modes nus (en pointillés)

La modélisation selon la méthode des oscillateurs couplés suit directement celle des

matrices de transfert et permet de déterminer la composition des états de polariton.
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Chapitre 2: Microcavité a mesas : vers les condensats a géométrie controlée

La connaissance des modes de cavité nus est indispensable car elle permet de limiter
le nombre de paramétres a ajuster dans ce dernier modeéle : en effet seule la valeur du
Rabi va étre ajustée pour reproduire les valeurs expérimentales, 1a ou si le désaccord
n’avait pas été fixé, un fit aurait fonctionné pour une large plage du dédoublement de
Rabi. Pour un désaccord de -88 meV, le dédoublement de Rabi vaut A2z = 136 meV.
Il y a donc une réelle avancée en comparaison des premiéres cavités A/4 et 5\/4 dont le
dédoublement de Rabi était compris entre 30 et 80 meV. La dispersion en angle des modes
identifiées montre le régime de couplage fort du mode de cavité avec l'exciton et nous
pouvons également conclure au couplage fort du mode de Bragg & 3.05 eV a # = 8 ° car

il anticroise I’énergie de I'exciton nu a grand angle.

2.5 Photoluminescence résolue en angle et laser a po-

laritons

Montage expérimental Sur le montage précédent, la lumiére blanche a été remplacée
par une excitation laser pulsée (pulse de 400 ps & une fréquence de 4 kHz) a 266 nm a
angle fixe (0),se,—20 ° ). En effet, dans I’étude de la cavité "tout oxyde", le régime de laser
a polaritons avait été atteint avec cette source car la puissance de 'excitation continue
était insuffisante. Le laser est focalisé sur 1’échantillon par une lentille de focale courte
et le spot d’excitation mesure 30 ym de diamétre (FWHM) (macrophotoluminescence).
Nous pouvons réaliser pour cette expérience des mesures résolues en angle de -20 a 80 ° .
Notons que de telles mesures & grand angle nécessitent un grand spot et n’étaient pas

envisageables sur la cavité "tout oxyde".

Résultats en excitation CW Les figures 2.11.a et 2.11.b montrent I’émission en pho-
toluminescence de ’échantillon & faible puissance ainsi que les modélisations des modes
couplés (en trait plein) et des modes nus (en pointillés) obtenus par la méthode des oscil-
lateurs couplés en polarisation TE et TM. La branche basse de polariton (LPB) émet sur
toute la gamme angulaire, partant de 3.16 eV a4 8 = 0 °. Les modes de Bragg sont visibles
seulement pour # > 30 ° et nous pouvons remarquer en polarisation TM une émission in-
tense a 6 = 62 °, le fameux "bottleneck". La branche haute (UPB) n’apparait pas car elle
est comprise dans la bande d’états de continuum de ZnO. L’exciton étant plus lourd d’au
moins quatre ordres de grandeur par rapport au mode de cavité, sa dispersion angulaire
est constante sur cette plage de données & 3.31 eV. Le couplage fort est encore visible ici
car il affecte la masse effective de la LPB, qui est plus lourde comparée au mode de cavité
nu. De plus, nous retrouvons également ’anticroisement du premier mode de Bragg avec
le mode de I'exciton nu & grand angle (entouré en rouge sur les figures 2.11.a et 2.11.b, il se
distingue mieux en polarisation TM). Celui-ci est donc également en régime de couplage
fort. Les spectres a grand angle dans les deux polarisations difféerent fortement d’une part

par 'intensité récoltée, liée a la meilleure extraction en polarisation TM, et d’autre part
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2.5 Photoluminescence résolue en angle et laser a polaritons
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FIGURE 2.11 — Images de photoluminescence résolues en angle sous le seuil de conden-
sation en (a) polarisation TE et en (b) polarisation TM avec la modélisation des modes
nus (en pointillés) et des modes couplés (en trait plein). Les mesures ont été faites au
goniométre a 300 K. L’anticroisement du premier mode de Bragg avec le mode d’exciton

nu est entouré en rouge sur les deux polarisations.

les dispersion angulaires trés différentes des branches de polaritons, liées a la biréfrin-
gence de la couche active. L’accord entre les spectres mesurés, les dispersions calculées
par les méthodes de matrices de transfert et d’oscillateurs couplés est remarquable et
prouve la bonne maitrise des parameétres de fabrication et des paramétres diélectriques et
excitoniques intervenant dans la modélisation. Les forces d’oscillateur excitoniques sont

les mémes pour la cavité tout-oxyde.

Laser a polaritons La cavité a gradient d’épaisseur tout oxyde précédemment étudiée
atteignait le régime de laser a polaritons a des températures allant de celle de I’hélium
liquide (4 Kelvin) a ambiante (300 K). L’excitation pulsée a permis 1a encore sur la
nouvelle cavité de démontrer le laser a polaritons en macro comme en microphotolu-
minescence. Des spectres de photoluminescence (figure 2.12) & k = 0 ont été mesurés
a différents désaccord o et a différentes puissances a température ambiante. Pour une
puissance d’excitation inférieure au seuil de condensation (P<Pj), I’émission est spec-
tralement large et son intensité augmente de fagon linéaire avec la puissance. Au seuil
de condensation Py, I’émission se décale vers les hautes énergies (la valeur du blueshift
est donnée pour chaque spectre), s’affine spectralement et U'intensité augmente de fagon
non linéaire. Le régime de laser a polaritons est atteint. En augmentant encore la puis-
sance d’excitation, d’autres pics laser apparaissent a différentes énergies : le laser devient

multimode.
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FIGURE 2.12 — Spectres en puissance réalisés a différents désaccords a 300K en ma-
crophotoluminescence a § = 0 £+ 2°. Pour chaque désaccord ¢, la puissance d’excitation
au seuil P; est indiquée ainsi que le blueshift de I’émission au-dessus du seuil. Chaque

spectre est tracé a une puissance relative a P;.
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2.5 Photoluminescence résolue en angle et laser a polaritons

Dépendance du seuil en fonction du désaccord a 300 K A 300 K, seuls les
polaritons a désaccord négatif de la cavité ont réussi a condenser (figure 2.13.a). Nous
comprenons au regard du diagramme de phase de la cavité a gradient ZFengl (voir la
publication de Feng Li [LOKT13] et la figure 1.10.d) que cette difficulté a atteindre le
régime de laser a polaritons a 300 K pour les polaritons majoritairement excitoniques dans
ZnO vient d’'une augmentation de la masse effective qui nécessite une densité critique
de porteurs plus élevée pour condenser [LBFT10|. Le seuil, élevé pour les deux mesas
a désaccords -163 et -148 meV (11.7 nJ/pulse) est relativement constant autour d'un
minimum de 3 nJ/pulse pour des désaccords allant de -104 & -59 meV et remonte a
8.1 nJ/pulse pour § = —40 meV. Tout comme dans la cavité ZnO "tout-oxyde" |Lil3],
la valeur élevée de l'oscillation de Rabi hw. = 136 meV induit un minimum d’énergie
profond de la LPB tout en préservant une grande densité d’états dans I’état final et donc
la relaxation rapide des porteurs. Le "piege" énergétique favorise a 300 K la stabilité du
condensat en minimisant l'effet de I'agitation thermique & 300 K (notamment observé
dans les cavités GaN [LBF110]). Le faible gradient de la microcavité a mesa ne permet

pas de dresser un large diagramme de phase de cette cavité.
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FIGURE 2.13 — Dépendance du seuil de la cavité a mesas a 300 K en fonction du désaccord
E.., — Ex. Les seuils sont issus des mesures effectuées en macrophotoluminescence a

0=0".

Le diagramme angulaire d’émission apporte des informations complémentaires sur la
dynamique du laser a polaritons : la figure 2.14 présente la photoluminescence résolue en
angle obtenue au goniométre bien au-dessus du seuil (1.5P;) (sur la méme mesa ou a été
mesurée la figure 2.11). L’affinement spectral de I’émission est bien visible dans les deux
polarisations pour la LPB1. Nous remarquons également qu’elle n’est pas concentrée en

6 = 0 ° mais plutot étendue sur prés de 10 ° . Le profil d’énergie en espace k dépendant de
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la distribution spatiale du condensat en espace réel, nous comprenons que le condensat
de polaritons n’est pas homogéne mais est structuré. En effet, dans le cas ou il aurait été
homogéne, nous aurions retrouvé une distribution "resserrée" en # = 0°. Un deuxiéme
point observable est le blueshift de I’énergie du condensat par rapport a 1’énergie sous
le seuil a & = 0°. Les modélisations des modes nus et couplés sont les mémes que
celles tracées dans la figure 2.11 et nous constatons bien le décalage de 1’énergie du
condensat par rapport a celle de I'état fondamental LPB sous le seuil. Une derniére
particularité vient de ’apparition trés au-dessus du seuil d'une seconde émission non-
linéaire & # = 58 * . Nous ne pensons pas qu’il s’agisse d'un second condensat de polaritons
activé par la saturation du premier condensat. L’énergie d’émission étant la méme qu’a
6 = 0 nous penchons plutot pour une fuite des polaritons du condensat vers cette branche
par la diffusion liée au désordre de la cavité ou par collisions polariton-polariton dans le

condensat.

20 0 20 40 60 80 -20 0 20 40 60 80
Angle (deg) Angle (deg)

FIGURE 2.14 — Photoluminescence résolue en angle a 1.5P; : (a) polarisation TE (b)
polarisation TM. Les modélisations des modes couplés (en trait plein) et des modes nus

(en pointillés) ont également été placées, telles que calculées sous excitation CW sur la
figure 2.11
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2.6 Controle de la géométrie des condensats

L’homogénéité des mesas ainsi que l'obtention du laser a polaritons sous excitation a
large spot (quelques dizaines de microns) sont les conditions fondamentales pour espérer
réaliser des condensats dont la forme pourrait étre controlée. A l'issue des expériences de
caractérisation de la cavité, nous sommes revenus dans le cadre du montage de micro-
photoluminescence afin de pouvoir imager les condensats de polaritons obtenus. Leur
géométrie va dépendre de la forme de 'excitation optique utilisée. Nous nous sommes
placés sur des mesas a désaccord négatif (et donc principalement photoniques) et avons
changé des éléments de la ligne d’excitation pour réaliser trois types d’excitations (figure
2.15) :

— Une excitation étendue obtenue en excitant I’échantillon par le coté (autrement dit,

I'objectif de microscope ne sert ici qu’a recueillir I’émission du condensat).

— Une excitation dite "allongée" créée en plagant aprés 1'élargisseur de faisceau une

lentille cylindrique.

— Une excitation en forme d’anneau nécessitant un systéme optique complexe basé

sur une lentille axicon, analogue a celle utilisée dans la référence [AOKT13).

1 i Excitation étendue

O 3) Excitation
annulaire

2) Excitation allongée

FIGURE 2.15 — Panorama des formes géométriques des excitations utilisées superposé a
une image de microscopie d’'une mesa de la microcavité. Les dimensions des formes ne

sont pas a 1’échelle.

Imagerie du condensat étendu a 2D Nous commencgons par discuter du condensat
étendu car il est un cas d’école pour comprendre les sources de la perte de controle de
la géométrie. Expérimentalement, afin de garder le focus du microscope a la surface de
I’échantillon, nous avons excité ce dernier par le coté en utilisant une lentille de focale
courte. I’émission du condensat a été imagée par tomographie (cette méthode sera décrite
plus en détail dans le chapitre 3, consacré a la propagation des condensats de polaritons).
La figure 2.16.c présente 'image du condensat obtenu & désaccord nul. L’excitation par
le coté explique lallure elliptique plutot que circulaire du condensat (il s’étend sur prés

de 100 pm en X pour seulement 20 pum en Y). Le premier point marquant est qu’a défaut

40
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d’un condensat homogeéne, nous constatons une localisation de I’émission en deux points
chauds (entourés en bleu). Nous constatons également des motifs fins (entourées sur la
figure 2.16.c en rouge) du condensat que nous interprétons comme des trajectoires de

propagation du condensat jusqu’a 40 pum des points chauds.

c) Laser a polaritons (LPB1)
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7000

700.0
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FIGURE 2.16 — Images de tomographie en espace réel au-dessus du seuil de condensation
(a) du réservoir d’excitons, (b) de la branche de polaritons non condensés et (c) de la
branche condensée & 300 K. Des trajectoires d’émission imputées a la propagation du

condensat de polaritons sont entourées en rouge.

Nous avons étudié deux causes possibles a cette localisation : d’une part les inhomo-
généités de I’échantillon que nous avions considérées comme négligeables, d’autre part la
forme du réservoir d’exciton influencée par le laser. Cette deuxiéme hypothése a été étu-
diée en imageant le réservoir d’exciton (fig.2.16.a). Afin d’éliminer d’éventuels artefacts
liés aux différences de conditions expérimentales, I’expérience a été effectuée au réseau
150 traits du spectrométre afin de recueillir les émissions de chaque transition en une
seule acquisition. Le réservoir d’excitons, bien qu’il ne soit pas parfaitement homogéne,
ne contient aucun point chaud. Nous avons ajouté I'image de la branche non condensée
(2.16.b) car elle suit 'allure spatiale du réservoir d’exciton, appuyant ainsi 'idée que la
cause principale des points chauds vient de la condensation elle-méme. Peut-étre est-ce,

comme dans [KRK™06], une homogénéité insuffisante de notre échantillon.

Condensat 1D TL’objectif est ici, de fagon analogue a I’expérience menée dans [WAST12],
d’obtenir une condensation de polaritons confinée dans un cigare dont I’extension latérale
est de 'ordre de la longueur d’onde de I’émission de sorte qu’un condensat unidimension-
nel soit généré. L’intérét réside dans la possibilité de générer un amplificateur optique
(des détails sont fournis dans I'introduction du chapitre 3). Plutét que de compter sur
la géométrie de I’échantillon, nous créons une excitation 1D en mettant en place d’'une
lentille cylindrique sur la ligne d’excitation. Une coupe de ce condensat est présenté dans
la figure 2.17.

Tout comme dans le cas de I’excitation étendue, nous retrouvons a défaut d’un conden-

sat homogéne, une émission structurée dont le profil indique deux point chauds a 0 et
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FI1GURE 2.17 — Coupe du condensat a 1D a 300 K. Les émissions du réservoir d’exciton
et de la branche non condensée sont également visibles et les profils de chaque transition

sont tracés.

20 microns. Il est ici difficile de le comparer au profil du réservoir car celui-ci n’émet que
tres faiblement & 300 K. En revanche, la comparaison avec le profil de LPB2 indique un

comportement différent des polaritons s’ils sont condensés ou non.

Excitation en forme d’anneau L’idée d'une excitation en forme d’anneau vient de
la possibilité de créer un piége a 2 dimensions. Le réservoir d’excitons n’est plus au centre
de l'excitation : il est donc a la fois la source des polaritons mais forme aussi les parois
du puits de potentiel. Cette forme d’excitation, utilisés par des équipes de recherches
de Cambridge et Southampton, a montré des résultats intéressants [CDCT13, AOK*13].
Dans le cas de I'équipe de Cambridge, en passant d’une excitation a plusieurs points a
une excitation annulaire, les auteurs ont d’abord obtenus plusieurs condensats ponctuels
dits "phase-locked" et finalement un condensat étendu piégé au centre de I'anneau. Ce
phénoméne est d’autant plus étonnant que le condensat piégé ne nécessitait pas une
condensation des polaritons de I'anneau. Il y a donc ici, contrairement aux expériences
de condensations traditionnelles, un découplage du réservoir de polaritons et du laser

a polaritons. Grace a un '

'zoom" optique installé sur la ligne d’excitation, nous avons
réalisé des excitations annulaires dont nous avons fait varier le rayon entre X et Y afin
d’en observer l'effet sur I’émission des polaritons a différentes puissances. La figure 2.18
montre I’émission d’un anneau de polaritons & 300 K sous le seuil de condensation. Les
spectres de photoluminescence mesurés au point A et B (figure 2.18.b) indiquent une
propagation des polaritons de I’anneau jusqu’a son centre.

En excitation pulsée, nous avons observé une condensation de polaritons a la périphé-
rie d’'un anneau de plus petit diameétre comme le montre la figure 2.19. Cette expérience

a été faite sur la méme mesa que celle de la figure 2.18. L’affinement spectral ainsi que
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: vers les condensats & géométrie controlée

a) 300K-
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FIGURE 2.18 — (a) Image de tomographie d'un anneau de polaritons réalisée a 300 K

sous excitation continue. (b) Spectres de photoluminescence mesurés au point A et B de

la figure (a).
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2.6 Controle de la géométrie des condensats

le blueshift de I’émission de la figure 2.19.b par rapport a celle de la figure 2.18.b prouve
que le régime de laser a polaritons a bien été atteint. La condensation a lieu préféren-
tiellement sur une portion de 'anneau (figure 2.19.a) et la encore un spectre mesuré au
centre supposé (point B) de I’anneau non-condensé (représenté en pointillés) montre une
propagation de polaritons condensés (méme énergie d’émission qu’au point A) vers le
centre de 'anneau. Nous pensons qu’il s’agit d’un déséquilibre au niveau de la génération
du piege (ajouté aux causes développées dans le paragraphe du condensat étendu) qui

est & 'origine de ce comportement.

a) 300K-Excitation pulsée
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FIGURE 2.19 — (a) Image de tomographie d'un anneau de polaritons réalisée a 300 K sous
excitation pulsée au-dessus du seuil de condensation. (b) Spectres de photoluminescence
mesurés au point A et B de la figure (a). L’allure de 'anneau non condensé est représenté

en pointillés.
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Conclusion Une nouvelle microcavité ZnO "semi-hybride" basée sur I'idée d’une struc-
turation en mesas a pour la premiére fois atteint un nombre important de paires AIN /AlGaN
(30) pour le miroir inférieur nitrure. Cette avancée est cruciale car le facteur de qualité
de ce type de cavité a longtemps été limité par cette contrainte technologique. L’ho-
mogénéité de ses propriétés a été mesurée par des expériences de photoluminescence en
microscopie confocale. Son facteur de qualité étant peu fluctuant sur une mesa, nous
avons pu prouver le couplage fort en macrophotoluminescence résolue en angle. En ma-
cro et en microphotoluminescence, le régime de laser a polaritons a été atteint et ce
pour des mesas a désaccords négatif ou nul. Nous avons par la suite réalisé différentes
expériences de controle de la géométrie des condensats : condensat étendu, confiné a 1D
ou piégé dans une excitation annulaire. Les résultats indiquent qu’une meilleure homogé-
néité de la cavité ainsi qu’une bonne stabilité du laser d’excitation sont encore nécessaires
pour éviter la localisation de la condensation. A I'avenir, ’amélioration des cavités et la
meilleure maitrise de la génération annulaire permettra ’émission de condensats piégés

de différentes tailles grace a I'ajustement du diamétre de I'excitation.
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Chapitre 3: Propagation des condensats de polaritons dans une cavité a
gradient d’épaisseur

Chapitre 3

Propagation des condensats de
polaritons dans une cavité a gradient

d’épaisseur

3.1 Introduction

Propagation et dispositifs polaritoniques L’obtention du couplage fort exciton-

photon et du condensat de Bose Einstein de polaritons a ouvert la voie a I’élaboration de

dispositifs polaritoniques. En effet, le caractére hybride de ces particules leur octroie non

seulement une vitesse de propagation élevée (de I'ordre de 1% de la vitesse de la lumiére)

mais aussi la possibilité d’interagir fortement entre elles. Les méthodes permettant de les

faire se mouvoir exploitent la forte interaction répulsive polariton-polariton (composante

excitonique de la particule) ou lgingénierie des modes photoniques (dimensionnalité, gra-

dient) des microcavités. Quelques dispositifs emblématiques exploitant la propagation des

polaritons dans les microcavités GaAs sont présentés ci-apres.

1. Le transistor a condensat de polaritons [GEL"12] : Un premier exemple de

dispositif est le transistor & condensat de polaritons réalisé par les équipes de P.G.
Savvidis et J. Baumberg. Il s’agit d'une porte logique fonctionnant a 40K dont la
valeur du bit est déterminée par la collection (valeur 1) ou non (valeur 0) d'un
condensat au "drain" du transistor, aprés génération de polaritons ("source" du
transistor) et transport dans un bandeau (le "canal") controlé par un second fais-
ceau (la "grille"). Des bandeaux de 20 x 300 microns (figure 3.1.(d)) ont été gravés
dans une microcavité a puits quantiques GaAs de trés bonne qualité Q>16000 (fi-
gure 3.1.(c)). Cette microcavité comporte également un potentiel gradient lié au
désaccord exciton-photon et les bandeaux sont gravés de telle sorte que la direction
de propagation des polaritons soit alignée avec celle du gradient. Les figures 3.1.(a)

et 3.1.(b) sont des schémas de principe du fonctionnement du dispositif.

A 60 pm de 'extrémité basse du barreau, I’échantillon est excité par un laser continu
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Polariton
condensate

Microcavity -

AlAs/AIGaAs
DBR

[CEV OS]

FIGURE 3.1 — Schéma de principe de fonctionnement du transistor a condensat de pola-

ritons (a) sans et (b) avec grille. Images MEB (Microscopie Electronique & Balayage) (c)

d’une coupe de I’échantillon utilis¢ (d) d'un bandeau de 20 pum de large. D’aprés Gao et
al. [GELT12]

Ti-Saphir réglé a 1’énergie du premier mode de Bragg a haute énergie de la cavité.
Le condensat de polaritons créé en ce point est la source de polaritons. Au fur et
a mesure qu’augmente 'intensité de l'excitation, autrement dit la densité de po-
laritons du réservoir, il se créé un "blueshift" localisé dans ’entourage du point
excité du fait de la forte répulsion exciton-polariton. Celui-ci est le principal mo-
teur de propagation : il éjecte les polaritons qui se déplacent sans perte d’énergie
(propagation balistique) le long du barreau (Voir figure3.1.a). Le gradient empéche
l'oscillation des polaritons dans le canal, ceux-ci n’ayant pas assez d’énergie pour
remonter la pente énergétique dont le désaccord est a l'origine. Ils se regroupent
alors a l'autre extrémité (drain) et forment un nouveau condensat de polaritons. 11
est possible de bloquer le canal de polaritons en utilisant un second faisceau issu
du méme laser. Cette grille optique est suffisamment forte pour changer le paysage

énergétique percu par les polaritons sans pour autant créer un nouveau réservoir.

. La diode résonnante a double effet tunnel [NVS*13] :

Un deuxiéme dispositif réalisé par I'équipe de Jacqueline Bloch du LPN; est une
diode résonnante a double effet tunnel (Double-Barrier Resonant Tunneling Diode).
La modulation du paysage énergétique n’est plus effectuée par voie optique mais
par la gravure méme de 1’échantillon. Il s’agit ici d’une cavité GaAs gravée sur un

fil 1D (3pm de large et 440pum de long) sur laquelle deux resserrements faisant office
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de barriéres a effet tunnel ont été gravés. Au centre de ces barriéres se trouve un ilot
équivalent a une boite quantique a I'intérieur duquel existe des états polaritoniques

discrets. Loin des microstructures (50 & 80um), ’échantillon est excité de maniére
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FIGURE 3.2 — (a) Image MEB de la microcavité filaire avec au centre, la structure de
double barriére a effet tunnel créé par la gravure de deux resserrements. (b) Représen-
tation schématique de la structure vue du dessus et (c) Profil énergétique correspondant
avec en rouge les états polaritoniques discrets. (d) Image résolue spatialement et spectra-
lement mesuré sous détection TM, quand 1’échantillon est excitée par un laser a 1.62eV
a -50pum. D’aprés NGuyen et al. [NVST13]

non résonante par un laser Ti-Saphir focalisé & travers un microscope créant un spot
de 2pm de diameétre. L’excitation non résonante créé des polaritons dans une gamme
d’énergie étendue, qui se déplacent alors vers la microstructure. Le signal transmis
montre que la propagation des polaritons dont 1’énergie est supérieure a celle des
barriéres (E>E, = 1575.8 meV) n’est pas perturbée par la présence de l'ilot. Pour
les polaritons d’énergie inférieure a E;, des pics d’émission sont visibles au-dela des
barriéres aux énergies des états discrets de 1'ilot central : seuls les polaritons dont
I’énergie est résonante avec les modes discrets peuvent se propager par effet tunnel.
Ces modes peuvent étre controlés par une deuxiéme excitation optique (grille) qui,
appliquée sur I'ilot, exploite les fortes interactions polaritons-excitons pour induire
un "blueshift" des états confinés.

3. Propagation et amplification de condensats de polaritons dans des struc-
tures a une dimension [WAS*12] :
Une autre expérience de propagation a été réalisée sur les microcavités 1D GaAs.
Tout comme dans le cas du transistor a condensat de polariton, le réservoir exci-
tonique génére un "blueshift" de 4 meV proche du centre d’excitation. Il fournit

alors de ’énergie cinétique au condensat qui peut se propager de part et d’autre du
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centre d’excitation. La durée de vie des photons dans ces microcavités est estimée
a 15 ps. L’échantillon est excité hors résonance et au-dessus du seuil par un laser
Ti-saphir continu a 35 pum du bord du fil. Le but est ici d’augmenter la distance
de propagation des polaritons en amplifiant le condensat & partir du réservoir d’ex-
citons déja créé. Comme le montre la figure 3.3.(a), les polaritons se propageant a
droite du spot d’excitation sont réfléchis et a la fin du trajet retour (t = 50ps) le
réservoir amplifie le condensat qui peut & nouveau se propager. Ce cycle se répéte
ainsi cinq fois sur la plage de temps. Il y a ainsi une augmentation de la distance
de propagation des polaritons par une amplification similaire & celle des amplifi-
cateurs optiques (se basant donc sur la composante photonique des polaritons).
Cette hypothése d’amplification des polaritons est modélisée par une équation de

Gross-Pitaevskii incluant des termes de restimulation et de non-linéarité.

Pump
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FIGURE 3.3 — (a) Intensité PL résolue spatialement et temporellement d’un condensat de

polariton créé a 35 um du bord de ’échantillon, une réalimentation continue du conden-

sat s’opére par les réflexions successives des polaritons sur le bord du fil, augmentant

indirectement ainsi leur distance de propagation. (b) Modélisation de 'amplification de

polariton par une équation de type Gross-Pitaevskii (¢) et gain correspondant a chaque
réamplification du condensat. D’aprés E.Wertz et al. [WAST12]

Les différences entre chaque dispositif rendent bien compte des possibilités qu’offre la

nature composite des polaritons pour le controle de leur propagation :

— d’une part leur composante excitonique : dans les trois dispositifs, I'excitation uti-

lisée est fortement focalisée par un objectif de microscope. L’interaction entre le
réservoir d’exciton et les polaritons, qui se traduit par une transformation du blue-
shift da a la force de répulsion polariton-exciton en énergie cinétique permet la
propagation balistique des condensats. De plus c’est la création d’un blueshift qui
permet dans le premier cas d’empécher la circulation des polaritons dans le canal

et dans le deuxieme cas d’ajuster I'énergie du mode de I'ilot central.

20



Chapitre 3: Propagation des condensats de polaritons dans une cavité a
gradient d’épaisseur

— d’autre part leur composante photonique permet dans la troisiéme structure de réa-
liser des phénomeénes d’amplification des polaritons par restimulations successives.

La durée de propagation des polaritons est ainsi augmentée.

Tous ces dispositifs ont été réalisées sur des microcavités GaAs fonctionnant exclusi-
vement & des températures cryogéniques. Cependant les phénomeénes de propagation de

condensat sont également observables dans les microcavités ZnO a température ambiante.

3.2 Topographie du paysage photonique et choix des
points d’étude

L’étude a été réalisée sur la cavité ZFengl présentée dans le chapitre 1(figure 1.10.d).
Un gradient d’épaisseur non uniforme existe du fait de la technique de fabrication de
I’échantillon, par conséquent, avant d’étudier la propagation des polaritons, il est né-
cessaire de connaitre la configuration énergétique de la zone étudiée. Les mesures sont
effectuées en microscopie confocale en utilisant le méme montage expérimental décrit

dans le chapitre précédent (vérification de ’homogénéité de la zone étudiée, figure 2.5).

Carte énergétique et choix des points d’étude La photoluminescence intégrée
en angle présentée en figure 3.4.a) est mesurée en régime linéaire (excitation CW) a
une température de 80 K. Le réseau du spectrométre est peu dispersif (150 traits/mm)
afin d’obtenir le signal de toutes les branches polaritoniques, mais aussi celui du laser.
La zone étudiée étant relativement épaisse, plusieurs branches de polaritons (LPBO a
LPB3) sont visibles ainsi que la raie excitonique. L’écart en énergie entre les branches
polaritoniques observées permet de déduire, par comparaison avec les simulations des
modes de cavité en fonction de I’épaisseur de la couche active, que la zone étudiée est de
890 nm d’épaisseur. Par la suite, plusieurs spectres sont acquis par pas de un micron sur
une surface de 60X60 pm?. Le paysage énergétique varie pour chacune des branches du
fait de leur poids excitonique différent. La cartographie de ’environnement photonique
de la microcavité présentée sur la figure 3.4.b est issue du mode de polariton LPBI.
Celui-ci est le produit du couplage des excitons de ZnO avec le mode de cavité 4.5 \. La
variation d’énergie sur ’ensemble de la carte va de 3.163 eV a 3.269 eV. Afin d’étudier
le comportement spatial des condensats en fonction de la différence d’énergie dans leur
voisinage, deux points d’études ont été choisis : d’une part, une "plaine" (point A sur la

Let d’autre part une "pente"

figure 3.4.b) avec un gradient en énergie de 0.5 meV.um™
(point B) avec un gradient plus important (1.5 meV.um™'). Pour mener a bien cette

étude, il a fallu dans un premier temps mettre en place un systéme d’imagerie adéquat.
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FIGURE 3.4 — Cartographie du paysage énergétique. (a) Spectre uPL intégré en angle
a 80 K avec ajustement par une gaussienne de la partie basse énergie du pic associé a
LPBI1. (b) Cartographie globale de la zone étudiée ajustée sur I’énergie de la branche
LPBI1.Les deux points d’étude A et B sont indiqués et le spectre de (a) est mesuré a la

position (-6 um,-26 pm). .

3.3 Imagerie des condensats par tomographie

Configuration expérimentale L’expérience est réalisée dans le régime d’excitation
fortement focalisée ("tightly focused excitation" [WCCO8|). Pour atteindre le seuil du
laser & polaritons, le laser CW ne fournissant pas une puissance créte suffisante, ’échan-
tillon est par conséquent soumis a une excitation pulsée a 266 nm [GBV*11],|[LOK"13]
(laser Teem Photonics avec une fréquence de 4 kHz, pour une impulsion de 400 ps). Le
diametre du spot est difficile & mesurer car la forme de I'excitation n’est pas homogene.
On estime qu’il est comparable ou légérement supérieur a celui mesuré pour le laser CW
(environ 1.5-2 pum). La technique d’imagerie a changé : au lieu de ne détecter que le signal
provenant du centre du point excité, il s’agit désormais de fixer le point d’excitation et de
reconstituer 'image 2D en champ proche et en champ lointain (en utilisant une lentille
de Fourier) du signal émis (cf. annexe A). A chaque position de la lentille d’imagerie LP2
correspond une tranche de I'image globale. En balayant I’ensemble de I'image et en re-
groupant toutes les tranches collectées, il est alors possible de reconstituer 1’émission(voir
figure 3.5). La lentille LP2 est posée sur une translation motorisée avec un moteur pas
a pas (voir schéma du montage général en annexe A) et son déplacement est commandé
informatiquement via LabView. Ce procédé d’imagerie est appelé tomographie. La plage
spectrale accessible étant suffisante pour imager les émissions de chaque contribution a la
photoluminescence, il devient possible de mieux comprendre les mécanismes de formation

des polaritons.

52



Chapitre 3: Propagation des condensats de polaritons dans une cavité a
gradient d’épaisseur

FIGURE 3.5 — Schéma représentant le procédé d’imagerie par tomographie. Le signal
sélectionné par la fente d’entrée du spectrométre est représenté pour 3 positions de la

lentille LP2 en amont de la fente du spectromeétre.

Apercu de la dynamique de formation des condensats 4 80 K Dans un premier
temps, nous présentons les mesures effectuées a 80 K au point A correspondant a "la
plaine" de potentiel de la figure 3.4. Le spot d’excitation de 4 pym (figure 3.6.a) crée en
premier lieu des excitons & 3.37 eV (spectre de la figure 3.4.a). Ces excitons relaxent
ensuite sur les branches basses de polaritons disponibles, créant ainsi des polaritons dans
les différentes branches. Nous observons la formation du réservoir d’excitons sous le spot
laser, qui diffuse sur plusieurs microns. Le condensat de polaritons quant a lui se forme
sous le réservoir d’excitons et se propage au-dela de 20 pum du centre de 'excitation
(figure 3.6.c).

L’étude de I'imagerie de ’émission de la cavité est complémentaire de I'étude des
spectres intégrés spatialement, présentés sur la figure 3.7.a). Il y a une compétition de
mode entre les différentes branches polaritoniques. Dans le cas présent (fig.3.7.a), au-
dessus du seuil, la branche la plus proche de ’énergie des excitons (LPB2) est celle dont les
polaritons condensent (avec un désaccord positif estimé a 200+40 meV, et un coefficient
d’exciton de Hopfield de 87%), ce qui est en accord avec les résultats de [LOK*13]. Le
signal émis proche de I’énergie des excitons nus (3.34-3.37 e€V) est di & des modes de
polaritons d’ordre supérieur a trés forte composante excitonique ajouté au signal des
excitons non-couplés. On considére que I'image 2D correspondante (figure 3.6.b) indique
la distribution spatiale du réservoir d’excitons, que ’on peut ajuster avec une gaussienne.

Le diamétre du réservoir (largeur a mi-hauteur de 4, 5 um) est comparable a celui du
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FIGURE 3.6 — Images de tomographie intégrées en angle du (a) laser d’excitation, (b) du
réservoir d’excitons et (¢) du condensat de polaritons réalisée a 80 K au point A identifié

sur la figure 3.4 correspondant & une "plaine" en énergie.
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laser (4 um). La branche LPB2 a un profil centré en Y = 0 pm, tout comme le réservoir
et la branche non condensée, toutefois, il est beaucoup plus piqué (fig. 3.7.b). De plus,
I'intensité du pic central augmente beaucoup plus vite avec la puissance que les queues
de propagation au-dela de £20 pum (fig. 3.7.c). Ces résultats seront discutés plus en détail

lors de la comparaison avec le modéle dans la section 3.4.

10°

PL (arb. u.)

10° DAL, WAAYINR! . .
3.0 3.1 3.2 3.3 3.4
Energy (eV)

T T
—— Exciton
—LPB2

T
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(b)P=13P,

PL (arb. u)

T T T
- - -0.65 Pth -
.-« Pth
—1.3Pth -

PL (arb. u.)

FIGURE 3.7 — (a) Spectre uPL en puissance sous excitation pulsée a 80 K au point A.
(b) Coupes en intensité du réservoir d’excitons, de la branche non condensée LPB1 et du
condensat de polaritons LPB2 a P=1.3P;,. L’encart de la figure est I'image en fausses

couleurs du condensat de polaritons. (¢) Coupe en intensité du condensat de polaritons

(LPB2) en fonction de la puissance d’excitation.
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Etude quantitative de la dynamique de propagation & 300K Tout comme &
80 K, les mesures ont été faites avec une faible résolution spectrale pour imager toutes
les composantes de I’émission. Dans un premier temps, on remarque que la branche qui
condense a 300 K n’est plus LPB2 mais LPBI1. Les composantes polaritoniques proches de
I'énergie du mode d’exciton n’émettent plus a cette température (fig.3.8). Cette branche se
situe & désaccord quasi-nul avec un coefficient d’exciton de Hopfield de 50%. Le blueshift
a 1.8Py, vaut 12 meV ; il est symptomatique de I'effet de répulsion du réservoir d’excitons

sur le condensat.

PointA ' oot ' :
100000 T = 300K LPB1 ——0.3 Pth
Pulsed exc. \ Pth
. | ——1.8 Pth
= 10000 Al
g |
S LPBO oK
—1 1000 !
o |
Ghost = +12 meV
I
100 '
(AN
, o
I ' T 1 T !
3.0 3.1 3.2 3.3

Energie (eV)

FIGURE 3.8 — Spectres intégrés en angle mesurés a différentes puissances au point A
a 300 K. Les puissances d’excitation sont indiquées en fonction de la puissance seuil
de condensation P,,. Le blueshift mesuré vaut 12 meV pour LPB1. Le ghost est lié au

spectromeétre, et au trés fort contraste de signal entre le pic de LPB1 et le fond.

Les signaux des deux transitions ainsi que la faible émission du laser réfléchi sont alors
mesurés en champ proche. Une lentille supplémentaire peut-étre ajoutée pour projeter
le plan focal arriére ("back focal plane") de 1'objectif du microscope sur le plan d’entrée
du spectromeétre ; le plan de Fourier de ’émission (champ lointain) peut alors étre imagé
avec les mémes conditions d’expériences. Les images correspondantes sont présentées sur
les figures 3.9 (tomographie en champ proche) et 3.10 (tomographie en champ lointain)
et ce pour les points A et B. Plusieurs conclusions naissent de cette comparaison :

— D’une part, la forme du signal collecté a I’énergie du laser d’excitation est commune
aux deux paysages excités. Elle présente notamment une trainée d’émission dans une
direction spécifique, qui est attribuée au caractére multimode du laser d’excitation.
La puissance maximale de la source étant proche de celle du laser a polaritons
au seuil (1 nJ/pulse), il n’est pas possible de faire un filtrage des modes du laser

avant exictation de ’échantillon. Les conditions d’excitation sont alors considérées
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équivalentes d’un point a l'autre.

— Les polaritons non condensés ont un profil plus étendu que le spot laser (12 pm)
et se comportent difféeremment d’un environnement a ’autre. La comparaison des
deux images en espace réel (fig.3.9.c et 3.9.d) indiquent que les polaritons glissent
d’environ 3 pm du centre vers le bas de la pente en énergie (point B) alors que
ceux de la plaine restent immobiles. Ceci implique que dans le cas de LPBO, la
dynamique de propagation est dominée par le paysage énergétique. La distribution
des énergies en espace k fait d’ailleurs écho a cette conclusion : elle est asymétrique
au point B ce qui n’est pas le cas au point A (profils de LPBO sur les panneaux d et
f de la figure 3.9). Ce type de comportement se retrouve dans 1’étude de polaritons
de microcavités GaAs [SMKTMO1|,[NLS*13],[SLN*13|.

— Les images de la branche condensée (LPBI, fig.3.9.e et 3.9.f) sont sensiblement
similaires aux points A et B : ’émission est structurée et ne décroit pas de facon
monotone en fonction de la distance au centre contrairement au cas LPB0. Ceci
est clairement visible sur les coupes en intensité du condensat (fig.3.9.g et 3.9.h),
de plus, la comparaison avec les coupes sous et au seuil de condensation indique
bien qu’il s’agit d’un effet apparaissant a la condensation des polaritons. Elle n’est
donc pas une conséquence du potentiel local aux points A et B. Les images en

champ lointain montrent un premier anneau d’émission a k ~ 2-3 um™!

ainsi que
d’autres anneaux ou portions d’anneaux a plus grand vecteur d’onde. L’extinction
du signal a k = 0 et le caractére discret des vecteurs d’onde des condensats sont
caractéristiques d'une propagation balistique : les polaritons sont générés au point
d’excitation puis fortement expulsés par le potentiel répulsif du réservoir d’excitons
[WAS*12|,|[FSSGT12[,|ATV*11]. L’absence de symétrie cylindrique et les similari-
tés observées aux deux positions A et B permettent de conclure que le profil du
condensat est essentiellement da a la forme de I'excitation causée par le caractére
multimode du laser. La complexité de cette émission n’apparait pas dans les images
des coupes en champ lointain.

Finalement, pour une excitation fortement focalisée, les mécanismes de propagation
sont radicalement différents pour les polaritons condensés ou non. L’énergie cinétique
fournit au condensat lui permet une propagation quasi-indépendante du relief énergétique.
Dans la suite de ce chapitre, nous essaierons de modéliser le génération et la propagation
de ces condensats et nous verrons quels sont les parameétres décisifs pour différencier le
cas & 80 K de celui a 300 K.
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Point A Point B
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FIGURE 3.9 — Images 2D de tomographie du laser d’excitation, de la branche non-
condensée LPBO et du condensat de polaritons au point A (a,c,e respectivement) et au

point B (b,d,f respectivement). Les coupes en intensité de LPBO et LPB1 sont extraites
suivant l'axe Y en X = 0 (g,h)
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FIGURE 3.10 — Images de tomographies en champ lointain de la branche LPB1 au point
A sous (a) et au-dessus du seuil (c) et au point B au-dessus du seuil (e) & T = 300 K.

Les coupes spectrales aux puissances correspondantes sont extraites a k,=0 (b,d,e).
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3.4 Modélisation de la propagation

3.4 Modélisation de la propagation

Modéle général et approximations Le modéle de génération et de propagation que
nous avons développé est similaire a celui de M.Wouters et al. [WCCO08]|. Celui-ci y a défini
trés précisément le régime d’excitation fortement focalisé ("tightly-focused excitation
regime") qui est le cadre de nos expériences. Notre modéle est adapté aux condensats
de polaritons se déplagant de fagon balistique, i.e. avec un vecteur d’onde défini & une
position donnée, comme dans le cas de la figure 3.10. Le modéle décrit la cinétique du
réservoir d’excitons et d’un condensat de polariton unique. La densité ng du réservoir est
décrite par ’équation de variation :

d”;f” = P(r) — ypng(r) — Rug(r)|d(r, ) (3.1)

Avec P(r) le taux de pompage des polaritons dans le réservoir et yg leur taux de

relaxation effectif. La fonction d’onde du condensat 1(r) est solution de I’équation de

Gross-Pitaevskii (approximation en champ moyen) :

) .
3@/};7 0 (P — 27:n* Vi + iL(RnR(I‘) — Ypol) + hgrnp(r) + hgly (r, ) [*)(r,t) (3.2)

i
! 2

avec g, m* et 7,0 qui sont respectivement 1’énergie, la masse effective et la largeur
homogéne de la branche de polariton étudiée ; g et g sont les termes d’interaction exciton-
polariton et polariton-polariton. Rng(r) est représentatif de la relaxation stimulée des
polaritons du réservoir au condensat.

Le réservoir contient a la fois des excitons, dont les vecteurs d’onde se situent hors
du cone de lumiére dans la couche active ZnO, et des polaritons de haute énergie au dela
de la zone dite de goulot d’étranglement ; le taux de perte du réservoir est appelé vz. En
adoptant une démarche proche de celle développée dans [WCCO8| pour de petites exci-
tations en régime stationnaire, la fonction d’onde du condensat pour un certain blueshift
(hwe — hwg) s’écrit (r, 0,t) = b, (r)e~“te™ Nous faisons I'hypothése d’une absence
de vortex au sein du condensat (m = 0 i.e. moment angulaire nul). Pour des rayons r

supérieurs a la taille du spot, la solution stationnaire se propage librement avec un vec-

teur d’onde k, = \/2m*/h(w, — wy) et sa propagation est limitée par sa durée de vie : elle
prend alors la forme d’une fonction de Hankel Hél)(\/(Zm*/h(wc — wo + 1Yot /2)).1) aux

limites asymptotiques. Pour m = 0 et un blueshift donné h(w. — wy), la fonction d’onde

compléte Yy (r) est calculée numériquement par la méthode Runge-Kutta d’ordre 4. Le
profil du taux de pompage du réservoir P(r) est choisi comme étant gaussien.
Rappelons que le diamétre du réservoir d’excitons (4.5 pm FWHM) est proche de
celui du laser d’excitation. Pour rester simple, nous n’incluons pas la relaxation dans
la modélisation du pompage, et le taux de pompage est ajusté au profil du réservoir

d’excitons. La résolution numérique du probléme est effectuée dans le cas du réservoir
non-déplété (ng(r) = (P(r)/vr)) ou déplété (ngr(r) = (P(r)/(vr + R|to(r)]?))). Cette
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T=300 K T=80 K

P=P, | P=1.8P, | P=1.3P;
Branche condensée LPB1 LPB2
Blueshift (meV) 4 12 11
o 0.47 0.87
Taux de perte des polaritons Ay, (meV) 0.35 1.8 0.35
Interaction exciton-exciton g4 y (eV.um?) 1.0E-8
Interaction polariton-exciton figr (eV.um?) 5.0E-9 9.0E-9
Taux de relaxation stimulée AR (eV.um?) 3.3E-9 4.9E-10
Densité de porteurs dans le réservoir d’exci- | 8.5E+5 | 2.4E+6 | 1.2E+46
ton np(r=0)(um=2)
Seuil équivalent pour la condensation 2D 5.0E-4 5.2E+4
(pm~?)
Vecteur d’onde de Hankel (um™1!) 2.8 4.9 9.2

Hypotheése de deux réservoirs

Interaction exciton-exciton g%y (eV.um?) 1.80E-9
Interaction polariton-exciton hgg (eV.um?) 8.6E-10 1.6E-9
Densité du réservoir de paires e-h (um™=2) 4.6E+7 | 14E+8 | 6.9E+7
Seuil équivalent pour la condensation 2D 2.9E-6 5.8E+4
(m=?)

Tab. 3.1 — Parameétres de la modélisation en fonction de la température et de la branche

de polariton étudiée.

derniére valeur est déduite de ’équation 3.1. Ces deux hypotheéses seront comparées pour

déterminer le role de la déplétion dans la dynamique de condensation.

3.4.1 Choix des paramétres du modéle

Des expériences de photoluminescence résolues en temps menées avant cette thése
ont permis d’obtenir le temps de vie du réservoir d’excitons 7z = 40 ps, soit une largeur
homogeéne de yg = 0.016 meV. L’élargissement homogéne de la cavité v.,, = 0.8 meV se
calcule a partir de son facteur de qualité Q = 4000 [LOK*13|. Chaque branche polari-
tonique est caractérisée par une masse effective calculée a partir des images en champ
lointain (dispersion angulaire des modes) & 300K pour LPB0 et LPB1. A 80 K, les simu-
lations de matrices de transfert ont permis de déduire la masse effective de LPB2. Afin
de faciliter la lecture de cette section, toutes les valeurs des paramétres sont reportées
dans le tableau 3.1.
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Détermination des paramétres d’interaction Les paramétres d’interaction de po-
laritons (ggr, g) et le gain R ne peuvent étre déterminés par les résultats d’expérience.
Il est admis que gr et g dépendent des coefficients de Hopfield de chacune des branches
et de la constante d’interaction exciton-exciton gxx. Dans notre modéle nous avons
opté pour 'utilisation du facteur =z = % au lieu du coefficient de Hopfield tel que
les termes d’interaction polariton-réservoir et polariton-polariton s’écrivent respective-
ment gp = 7.gxx et g = x%.gxx. Les valeurs de ces paramétres ont fait I'objet de
nombreuses discussions dans les microcavités GaAs, et ne sont a I'heure actuelle pas
connues dans ZnO. Des prédictions théoriques dans le cas d’excitons 3D dans un bar-
reau [HK77| (systéme équivalent & notre couche de ZnO massif) donnent une valeur de
hg% ~ 10Ey(a%)/Le. ~ 1.8 107¢ meV.um?, avec E, = 60 meV et ag = 1.4 nm res-
pectivement I'énergie de liaison et le rayon de Bohr des excitons de ZnO ; rappelons que
I’épaisseur de la zone active étudiée vaut L. = 890 nm.

Le parameétre gr peut aussi étre déterminé par la mesure du blueshift de 1’émission

de la branche de polaritons au seuil :

hwe — wo) = hgr-npin (3.3)

Aucune expérience spécifique n’a permis de mesurer la densité d’excitons au seuil
Nren, toutefois celle-ci a été calculée par Dmitry Solnyshkov et Guillaume Malpuech
dans un modéle cinétique, dans le cas 2D d’un spot infini dans la méme microcavité
[LOKT13],[KBMLO7| : n%), ~ 5.10* pm™? a température ambiante. En suivant cette
approche, une deuxiéme valeur du parameétre d’interaction gxx est extraite de nos simu-
lations : hgh v ~ 1.0 107° meV.um?, soit six fois supérieur a fig%y. Nous expliquerons

cette divergence dans la suite de la section.

Détermination du gain Le gain R est phénoménologique ; dans le cas d'un spot infini
42D, il est proportionnel lui aussi a la densité du réservoir au seuil n%?, mais aussi au taux
de perte des polaritons 7,,;. En effet, les pertes du réservoir étant exactement compensées

par le gain au seuil de condensation dans I'équation 3.2 :
Rn%%lt)h = Ypol (3.4)

Il dépend donc également, contrairement aux parameétres d’interaction gr et g, de la
température et du désaccord de la branche de polaritonique car il indique 'efficacité de

la relaxation stimulée du réservoir d’excitons vers le condensat de polaritons.

Choix du jeu de paramétres Pour faciliter la comparaison avec les résultats du mo-
dele présenté dans l'article de Feng Li [LOK'13], nous avons choisi un jeu de paramétres
basé sur n2) ~ 5.10* pm=2, i.e. hgkx = 1.0 107° meV.um? et AR = 3.375 meV.um?

a T=300 K. La densité d’excitons dans le réservoir n’intervient dans les termes Rng et
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grn R que dans les équations principales 3.1 et 3.2. En ’absence de forte déplétion du ré-
servoir ou de fortes interactions polariton-polariton, comme nous le verrons par la suite,
le modéle donne des résultats identiques en utilisant le deuxiéme jeu de paramétres :
g%y = 1.8 107% meVum? and AR = 8.6 1077 meV.um?, et une densité d’excitons six fois
supérieure dans le réservoir (voir tableau 3.1). Nous discuterons plus en détail de ce point

dans la partie suivante.

3.4.2 Modélisation d’un condensat a désaccord nul

Les simulations présentées sur la figure 3.11 sont issues des résultats expérimentaux
présentés dans la figure 3.9. L’ajustement des simulations se fait en trois étapes. En
premier lieu, les paramétres sont ajustés pour suivre les trainées du profil du condensat :

— Le blueshift (4 meV au seuil et 12 meV a 1.7 Py;,) et la masse effective de la brache

LPB2 permettent de calculer la valeur du vecteur d’onde des polaritons k. loin du
réservoir.

— L’ajustement de la pente des trainées nécessite par la suite un léger ajustement du

taux de perte v,
— Enfin, la densité du réservoir d’excitons est ajustée pour reproduire l’allure du

condensat au centre de 'excitation.

Evolution du taux perte 7,, en fonction de la puissance Dans la figure 3.11.a, le
taux de perte vaut v,, = 0.35 meV/, soit quasiment la moitié du taux de perte des photons
de la cavité 7.4,. Cela signifie que la durée de vie des polaritons est deux fois plus longue
que celle des photons ce qui est cohérent étant donné que la fraction photonique de LPB1
est 1/2. Avec l'augmentation de la puissance d’excitation (P = 1.7Py, figure 3.11.c),
le profil du condensat (pour des distances inférieures & 10 pum) décroit plus rapidement
quand r augmente qu’a P = P, malgré un plus grand vecteur d’onde (qui suit la méme
évolution que le blueshift). Ceci peut-étre pris en compte par une augmentation du taux
de perte des polaritons 7,,; = 1.8 meV, i.e. si des canaux de fuite supplémentaires existent
pour le condensat (par exemple une diffusion vers les autres états de polaritons). Nous
expliciterons ce comportement dans la partie discussion de fin de chapitre.

Le calcul de la densité d’excitons dans le réservoir est plus direct. Leur nombre total
est fixé & Ngr = 1.6 107 (respectivement 4.9 107) pour P = Py, (respectivement pour
P = 1.7P,,), ce qui correspond a une densité¢ au centre du spot de ng(r = 0) = 8 10° pum >
(resp. 2.4 10° pum~2). L’augmentation d'un facteur 3 de ng au lieu de 1.7 montre que
I’hypothése d une efficacité de relaxation constante de I’énergie du laser a celle du réservoir
et/ou de I’énergie du réservoir a celle du condensat ne suit pas la réalité expérimentale.

La formation d’un profil de condensat avec un minimum local au centre de I’excitation
laser et des maxima a r==+2um est une des propriétés saisissante des images en champ
proche présentées en figure 3.9. Méme si I'expérience ne présente pas une symétrie cylin-

drique, telle que nous le supposons dans le modéle, elle est reproduite de facon qualitative
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FIGURE 3.11 — (a) Profil en intensité suivant I'axe Y du condensat (pointillés) au seuil
de laser a polaritons (P=P,,, LPB1, T=300 K), modélisation par I’équation de Gross-
Pitaevskii (trait plein) et fonction asymptote d’Hankel (trait découpé); le blueshift du
condensat est de 8 meV, tout comme dans l'expérience (figure 3.9) et la densité du
réservoir au centre vaut 8 10° um=2. (b) Evolution des taux de gain, recombinaison et
courant de polariton en fonction de r. (c¢,d) Mémes données pour P=1.7P,, avec un

blueshift de 12 meV, et une densité du réservoir au centre de 2.4 106 pm=2.
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dans les simulations.

Dépendance du profil d’émission en fonction du réservoir Il faut remarquer
que pour P = 1.7P,;,, le profil est trés sensible a la densité du réservoir : une quelconque
inhomogénéité de I'excitation ou de 'efficacité de relaxation induit une grande variation
de la densité locale du condensat. Ce phénomeéne est lié au caractére non-linéaire de la
formation ; de tels inhomogénéités ont moins d’impact & P = P,. L’analyse des contribu-
tions locales a la variation de la distribution du condensat permet de mieux comprendre
le mécanisme de formation du condensat. A l'instar de [WCCO08]|, I’équation de conserva-
tion des polaritons dans le régime stationnaire est la somme de trois termes (le gain, les

pertes par recombinaison et le courant de polaritons) :

(Rng(r) = Ypa) ()" — %div(w(r)IQ-k(r)) =0 (3.5)

avec k(r) le vecteur d’onde local i.e. le gradient de la phase de la fonction d’onde des
polaritons. Au seuil de condensation (P = Py, sur la figure 3.11.b), bien que le profil du
condensat soit maximum en r = 0, le courant de polariton est bien plus important que
la recombinaison, d’ott une densité du réservoir au centre nz(0) = 8 105 ym=2 16 fois
supérieure a n7;, dans le cas 2D. A P = 1.7P;, le courant et la recombinaison ont des
amplitudes comparables. Le condensat accélére radialement et est amplifié sur les cotés
du réservoir d’excitons, avec une densité maximum a r = 2 um ; en ce point, la relaxation
stimulée & partir du réservoir remplit le condensat avec des polaritons de vecteur d’onde

non nul.

Représentation en espace réciproque Afin de comparer les coupes en champ loin-
tain du condensat (figure 3.12.a)et les simulations, nous avons tracé le vecteur d’onde
local k(r) sur la figure 3.12.b (trait plein blanc), et I'intensité d’émission & la méme posi-
tion est représentée en fausses couleurs. Sa moyenne spatiale permet de simuler le profil
en champ lointain du condensat (figure 3.12.a). Les profils expérimentaux et simulés pré-
sentent tous les deux un maximum a k # 0, ce qui est la signature de la propagation
balistique des polaritons. Cependant les valeurs de ces maxima différent : k = 2 um™!
pour Pexpérience et 5 pm ™! pour la simulation. Des pics d’émission plus faibles existent
a4 —>5 um~"! sur la coupe expérimentale. Ce sont des anneaux partiels dans l'image 2D

en espace de Fourier 3.10.e.

3.4.3 Modélisation d’un condensat de polaritons & désaccord po-
sitif
Le processus de génération dépend fortement du pourcentage excitonique de la branche

polaritonique, i.e. du coefficient d’exciton de Hopfield et plus encore de la masse effec-

tive, comme le montre I'analyse des expériences sur LPB2 a 80 K de la figure 3.7. Cette
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FIGURE 3.12 — (a) Profils expérimentaux en k, du condensat en champ lointain (poin-
tillés) au-dessus du seuil du laser & polaritons (P = 1.7P,,, LPB1, T=300 K), et simu-
lation GPE liée aux figures 3.11.c et d (trait plein). (b) Relation entre vecteur d’onde et

rayon de propagation du condensat. L’intensité d’émission est en fausses couleurs.

derniére a ici une masse effective 5 fois supérieure a celle de LPB1. Le profil expérimental
du condensat (P=1.3Py,, figure 3.13.a) montre un maximum a r = 0 et des trainées de
propagation. Le blueshift vaut 11 meV, d’ot un vecteur d’onde loin du centre du spot
a9 pm~! (au-dela de I'ouverture numérique de I'objectif de microscope) et une densité
d’excitons au centre ng(r = 0) = 1.2 105 ym =2, vingt fois plus grande que le seuil cal-
culé pour un condensat 2D infini. Les parameétres de la modélisation sont les suivants :
Ypor = 0.4 meV, comme pour la figure 3.11.a et R = 1.2 1075 meV.um =2 (il est inférieur
a celui & T=300 K). La figure 3.13.b montre que le condensat est principalement généré
au centre du spot, puis se déplace hors du spot sans étre amplifié, ce qui explique le fait

que son profil soit similaire & celui de la fonction d’Hankel.

3.4.4 Discussion

Différentes distributions spatiales du condensat de polaritons ont pu étre observées
en fonction du désaccord de la branche ou de la densité d’excitation. A la lumiére des
résultats fournis par I'étude quantitative du condensat de polariton dans les paragraphes
précédents, il apparait que le parameétre le plus important soit la masse effective de la
branche étudiée. En effet, elle détermine la vitesse de propagation du paquet d’onde de

polaritons loin du réservoir v, = fr'f,f et 'ordre de grandeur du temps de transit des
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FIGURE 3.13 — (a) Profils expérimentaux du condensat (pointillés) au-dessus du seuil
laser d(P = 1.3P;,, LPB2, T=80 K), simulation GPE (trait plein) et fonction asymp-
totique d’Hankel (trait découpé) ; le blueshift du condensat est de 11 meV comme dans
I'expérience de la figure 3.7 et une densité du réservoir au centre de 7 10° em™2. Le
taux de fuite des polaritons vaut v,,; = 0.4 meV. (b) Evolution des taux de gain, de

recombinaison et de courant de polariton en fonction de r.

polaritons dans le réservoir avant leur propagation, t; = og/v. (0.24 ps pour LPBI1
contre 0.5 ps pour LPB2 d’aprés les simulations) avec oy la largeur du profil gaussien du
réservoir. Le temps ¢; doit étre comparé a celui de la relaxation stimulée du réservoir au
condensat, to = 1/(Rn,), qui vaut 0.07 ps pour LPB1 a 300 K contre 0.8 ps pour LPB2
a 80 K:

— Dans le cas d’'une branche de polariton "légére" (LPB1) et d’une relaxation efficace
(T=300 K), t > t1, le condensat est donc amplifié & mesure qu’il s’éloigne du centre
d’excitation. Cette situation peut-étre rapprochée de celle présentée en introduction
dans le cas du condensat réfléchi puis amplifié dans les barreaux 1D [WAST12].

— Dans le cas d’une branche "lourde" (LPB2) et d’'une relaxation moins efficace
(T=80 K), le condensat se forme au centre du réservoir et se propage sans étre

amplifié, c’est I’équivalent d’un chute libre.

Théorie des deux réservoirs Le désaccord entre g%y et g%y peut-étre expliqué par
cette hypothése. Le réservoir d’excitons, composé d’excitons et de polaritons a grand k,
est impliqué dans le terme de relaxation, ARn; de 1’équation 3.2 tandis qu'un deuxiéme
réservoir composé de porteurs photo-générés (des paires électrons-trous, certaines d’entre
elles n’ayant pas relaxé a I’énergie des excitons ou n’ont pas la relaxation stimulée jusqu’au

condensat) contribue au potentiel répulsif, hRny senti par le condensat. Cette théorie
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des deux réservoirs est résumée dans le tableau 3.1 et est également discutée dans la
formation de condensats de polaritons dans des microcavités GaAs et GaN [NLW09,

ALM*15, IGR*12].

Perspectives du modéle Une autre limite de notre modéle vient de 1’absence de
relaxation qui a récemment été prise en compte dans le modélisation théorique de la
condensation de polaritons [STDM14]. En effet, nous n’observons pas de relaxation des
polaritons au-dessus du seuil pour la branche condensée, donc I’hypothése d’une relaxa-
tion négligeable dans nos expériences parait pertinente. Toutefois, nous observons une
divergence entre la distribution expérimentale en espace k du polariton et celle de la si-
mulation ; les polaritons n’ont pas le vecteur d’onde estimé loin du spot d’excitation. Deux
explications, dont la confirmation nécessiterait davantage d’expériences, sont avancées :
— Quand la densité de polaritons devient importante dans le condensat, une partie
d’entre eux est éjectée du condensat vers d’autres branches de polaritons [XDZ*12]
entrainant une diminution du temps de vie des polaritons ; nos simulations nous ont
montré que méme quadrupler le taux de perte des polaritons v,, n’est pas suffisant

pour s’ajuster aux résultats expérimentaux.
— Sans perte d’énergie, les polaritons du condensat "perdent" du vecteur d’onde du

fait de diffusions liées au désordre ou aux interactions polariton-polariton.

Déplétion Notre modeéle permet d’estimer la population de porteurs dans le réservoir
d’excitons (de l'ordre de 107 dans nos jeux de données) et dans le condensat (de 1'ordre
de 10%). Nous en concluons que :

— il n’y a pas de déplétion du réservoir

— la répulsion polariton-polariton dans le condensat est négligeable comparée a celle

du réservoir.

Il faut remarquer que I'absence de déplétion est sans doute spécifique a l’excitation
pulsée a 400 ps que nous avons utilisé ici, mais également lors de travaux antérieurs sur
la condensation de polaritons dans GaN et ZnO ; de telles impulsions sont relativement
longues comparées aux échelles de temps typiques des excitons et photons du systéme.
Néanmoins, elles sont probablement trop courtes pour atteindre un régime stationnaire

ou le nombre de particules dans le condensat serait limité par la déplétion du réservoir.

3.5 Conclusion

Nous avons modélisé la formation et la propagation d’un condensat de polaritons
dans une microcavité ZnO dans le régime dit "fortement focalisé¢". L’imagerie & 2D de
I’émission résolue spectralement en espace réel et réciproque fournit un ensemble complet
de données expérimentales qui permet pour la premiére fois une comparaison avec un

modeéle simple basé sur ’équation de Gross-Pitaevskii ainsi qu'une évaluation du roéle

68



Chapitre 3: Propagation des condensats de polaritons dans une cavité a
gradient d’épaisseur

du désordre et des gradients. Nous avons décrit les roles respectifs de la formation du
condensat, de la répulsion par le réservoir d’excitons et de 'amplification du condensat.
Deux régimes dépendant du désaccord ¢ de la branche condensée et de la température
sont mis en évidence :

— les polaritons a désaccord presque nul se propagent lentement aux alentours du
réservoir d’excitons et le condensat est amplifié au vol.

— les polaritons plus excitoniques ont une masse effective plus élevée accélérent a
grand vecteur d’onde k sans étre amplifiés du fait de l'interaction exciton-exciton
beaucoup plus élevée.

Enfin, nous pouvons estimer I'augmentation de la densité d’excitons au seuil en comparant
le régime fortement focalisé au cas idéal d’une excitation infinie a 2D ; ce facteur est ici
situé entre 10 et 20. Ces critéres seront a prendre en compte lors de 1’élaboration de

futures laser a polaritons basés sur des réservoirs d’excitons micrométriques.
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Conclusion

Dans ce travail de thése, majoritairement expérimental, nous avons étudié le com-
portement dynamique des condensats de polaritons a température ambiante dans des

microcavités massives a base d’Oxyde de Zinc (ZnO).

Le premier chapitre introduit les polaritons en microcavité. Cette quasi-particule issue
du couplage fort exciton-photon, possible grace au confinement des photons en microca-
vité, est un boson et peut donc réaliser des phénomeénes exclusifs a ce type de particule
tels que la condensation de Bose-Einstein (BEC). Nécessitant des températures de moins
de 1.1076 K pour les atomes froids, elle peut-étre observée jusqu’a température ambiante
avec les polaritons. C’est notamment 'une des possibilités qu’offre le matériau semicon-
ducteur ZnO dont la force de liaison des excitons (60 meV) leur permet de résister a
I'agitation thermique & 300 K (26 meV). La démonstration du laser & polaritons a cette
température est le premier pas vers la réalisation de la BEC de polaritons et a été obtenue
pour la premiére fois au Laboratoire Charles Coulomb en 2013 dans une microcavité ZnO

tout-oxyde apres divers essais sur des cavités semi-hybrides.

Le chapitre 2 présente une nouvelle cavité semi-hybride dont la structuration du sub-
strat en mesa a permis une augmentation significative du facteur de qualité. Ce critére a
été, dans les microcavités semi-hybrides étudiées précédemment au sein de la collabora-
tion L2C, CRHEA, Institut Pascal, le facteur limitant la réalisation du laser a polaritons.
La caractérisation de son homogénéité par des expériences de micro-photoluminescence
(microscopie confocale) a confirmé I’absence de cracks sur les mesas et le facteur de qua-
lité mesuré ) = 1950 est I'un des plus élevés mesuré sur des microcavités inorganiques.
Des expériences de réflectivité résolue en angle ont été réalisées avec un goniométre et
un polariseur pour différencier les modes en polarisation TE et TM. Elles ont montré
que le régime de couplage fort exciton-photon était atteint avec un dédoublement de
Rabi important (136 meV). Par la suite, les expériences de macrophotoluminescence ont
démontré la possibilité d’atteindre le régime de laser a polaritons avec un grand spot
d’excitation, encourageant l'idée de la structuration de la géométrie de condensats de
polaritons en microphotoluminescence. Trois formes de condensats ont ainsi été pu étre
étudiées : un condensat sous un spot d’excitation étendu a 2D, un condensat 1D et une

tentative de piégeage d'un condensat en utilisant une excitation annulaire.
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Par la suite, nous abordons dans le chapitre 3 des expériences de propagation des
condensats de polaritons réalisées sur la cavité tout-oxide que nous avions présentée
au chapitre 1. L’épaisseur de cet échantillon varie énormément ce qui induit une forte
variation de I’énergie des polaritons. L’effet de cette variation sur la propagation des
condensats a été étudiée en choisissant, sur une zone préalablement cartographiée, deux
points d’étude dont le paysage énergétique est différent. L’imagerie de I’émission a été
possible grace a la mise en place d'un dispositif de tomographie. Les résultats obtenus
ont permis de mettre en évidence les régimes de propagation balistique et d’amplification
pendant la propagation. Les images modélisées en résolvant I’équation de Gross-Pitaveskii
en champ moyen ont permis une comparaison quantitative des phénomeénes mis en jeu
dans une excitation fortement focalisée et une excitation 2D. Pour la premiére fois, des
parameétres quantitatifs ont été déterminés et pour des mémes résultats, une discussion

détaillée des différents cadres théoriques d’interprétation a été menée.

Ce travail de thése est le résultat d’'une longue collaboration entre le laboratoire
Charles Coulomb, le CRHEA, le LPN et I'Institut Pascal. Aprés plusieurs années de
recherche ayant pour objet 'optimisation des microcavités ZnO pour réaliser le couplage
fort et le laser a polaritons a 300 K, le niveau de maitrise technologique des équipes du
CRHEA et du LPN leur permet aujourd’hui, de maniére reproductible, de réaliser des
cavités semi-hybrides avec des facteurs de qualité et un état de surface suffisants pour
obtenir le régime de laser a polaritons. Parallélement, les dispositifs expérimentaux du
Laboratoire Charles Coulomb se sont étoffés et divers expériences sur les condensats de
polaritons ont pu étre menées (imagerie, étude de la dynamique temporelle, variation de

la géométrie de l'excitation).

La perspective principale est la preuve expérimentale de la cohérence spatiale a longue
portée du condensat afin de montrer qu’il s’agit bien d’un condensat de Bose-Einstein
a température ambiante et pas seulement un laser a polaritons. Pour cela une meilleure
stabilité de la condensation est nécessaire et plusieurs pistes peuvent étre explorées :

— améliorer la qualité des microcavités afin d’atteindre le seuil laser en excitation

continue.

— travailler & basse température afin de réduire le seuil de condensation et ainsi at-
ténuer 'augmentation de température de 1’échantillon dt aux fortes puissances
d’excitation utilisées. Ce probléme est d’autant plus important sur des échantillons
a I’épaisseur non-homogeéne tel que la cavité ZFengl.

— optimiser D'excitation en forme d’anneau afin de retrouver un condensat piégé
comme celui de I’équipe de Southampton [AOK™13] ou de ’équipe de de Cambridge
[CDC*13]. La baisse du seuil engendré réduirait mécaniquement I’augmentation de
température liée a la puissance d’excitation.

Une autre perspective serait I'injection électrique dans une microcavité ZnO en configura-
tion verticale [SRIK™13, BFD*14] ou guidée [STM14] afin de continuer le développement
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de cette filiere pour des applications dans des dispositifs intégrés.
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Chapitre A: Dispositifs expérimentaux

Annexe A

Dispositifs expérimentaux

Microphotoluminescence

Le montage de microphotoluminescence est composé de trois blocs distincts qui sont

la ligne d’excitation, I'ensemble {échantillon+-cryostat} et la ligne de détection.

Ligne de d’excitation Au niveau de la ligne d’excitation, deux sources laser & 266 nm
sont utilisées. La premiére, en excitation continue (Crylas FQCW 266-50/100), a une
puissance de sortie maximale de 50 mW. Elle permet 1’étude de 1’échantillon en régime
linéaire. La seconde créée un pic impulsionnel de 400 ps & une fréquence de 4 kHz avec une
puissance créte maximale de 280 kW (Teem Photonics). Cette source permet d’atteindre
le régime non-linéaire et donc de générer les condensats de polaritons. Le passage d'une
excitation a une autre se fait par ajout/retrait du miroir plan 3 (voir figure A.1).

Pour controler 'intensité lumineuse arrivant & I’échantillon, deux dispositifs sont mis
en place. En premier lieu, un controleur de puissance constitué d’une lame quart d’onde et
d’un polariseur dit cube de Glan. La rotation de la lame quart d’onde est automatisée en
LabVIEW. En second lieu, des densités optiques (allant de 0.1 & 3) posées sur un support
peuvent étre ajoutées manuellement. Afin d’éclairer entiérement I’entrée de 'objectif du
microscope, un élargisseur de faisceau est placé en sortie du systéme de contrdle de
puissance. Il est constitué d'une lentille de courte focale (f=50 mm) suivie d’une lentille
de focale plus longue (f=150 mm). Le rayon arrive ensuite sur une lame dichroique puis

sur un miroir de renvoi avant d’entrer dans I’objectif du microscope.

Echantillon et cryostat Le faisceau est alors focalisé sur 1’échantillon. Celui-ci est
placé dans un cryostat Microstat-HiRes Mark 2 d’Oxford. Sous flux d’hélium (ou d’azote)
liquide, la température de I’échantillon peut descendre jusqu’a 4 K (respectivement 80 K)
et peut varier jusqu’a température ambiante en réglant manuellement le controleur de
température I'TC503 inclus dans le cryostat. Le signal de photoluminescence émis est
ensuite collecté par l'objectif du microscope et renvoyé vers la ligne de détection en

passant au travers du miroir dichroique vu précédemment.
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FIGURE A.1 — Schéma du montage de micro-photoluminescence, deux sources laser sont

utilisées afin de travailler en régime linéaire (laser CRYLAS CW), puis au dessus du seuil

(laser Teem Photonics). Le contrdleur de puissance est constitué d’une lame quart d’onde

a 266nm et d’un polariseur cube de Glan. L’élargisseur de faisceau comporte une lentille

de focale courte (50 mm) suivie d'une deuxieéme lentille de focale plus longue (150 mm).
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Chapitre A: Dispositifs expérimentaux

Ligne de détection Le signal émis est envoyé sur un miroir sphérique puis traverse la
lentille nommée LP2 qui le refocalise sur la fente d’entrée du spectrométre (Jobin Yvon
iHR 550). Celle-ci filtre le signal venu d’une tranche de I’émission, qui est alors dispersée
spectralement par un réseau (au choix : 150, 1200 ou 3600 traits) puis imagée par une
caméra CCD refroidie & ’azote liquide. La translation motorisée controlant la position
horizontale de LP2 est pilotée sous LabVIEW. Le spectromeétre est lui aussi piloté sous
LabVIEW.

Photoluminescence et réflectivité résolues en angle

Echantillon

Lentille f
L2 f=100mm

L1 f = 160mm )

Bras de détection

Lampe
Bras de d’excitation blanche

Fibres optique

FIGURE A.2 — Schéma du montage de réflectivité/photoluminescence résolue en angle.

Ce montage nécessite la mise en place d’un goniométre possédant deux bras motorisés
(rotations Standa-8MR190) centrés le méme axe et pilotés via LabVIEW. L’alignement
des bras est assez délicat et nécessite plusieurs étapes qui sont décrites dans ’annexe de
thése de Stéphane Faure [Fau09]. Le bras d’excitation comporte une lentille de longue
focale (160 mm) permettant de réduire au maximum le diameétre de la source excitatrice
afin de d’obtenir une puissance par unité de surface suffisante pour atteindre le seuil de
condensation. Le reste des éléments constituant I'excitation (sources, densité, lentilles)

est le méme que celui décrit dans la section précédente sauf pour le réflectivité résolue en
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angle qui nécessite 1'utilisation d'une lampe blanche. L’axe central du porte échantillon
(qui est fixé sur une rotation manuelle) a le méme axe que les rotations décrites ci-
dessus. Les angles d’excitation et de détection sont définies en fonction de la normale de
I’échantillon.

Le bras de détection est constitué d’'un cube de Glan qui sépare les composantes TE
et TM du signal regu et les envoie sur deux lignes reliées a des fibres optiques (coeurs
de 200 pm). Les émissions sont focalisées au niveau de l'entrée des fibres par une lentille
de 100 mm de focale et sont imagées et résolues spectralement en arrivant sur la seconde
entrée du spectromeétre, qui est le méme que nous utilisons en microphotoluminescence.
Nous normalisons les spectres de réflectivité par celui de la lampe blanche. Toutes les

mesures ont été faites & température ambiante.
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Chapitre B: Résolution numérique par la méthode de Runge Kutta d’ordre 4

Annexe B

Résolution numérique par la méthode
de Runge Kutta d’ordre 4

Considérons une équation différentielle d’ordre p définie sur un intervalle [rg, 7o + R]

de la forme suivante :

(p=1) (p
y(p)(r) = dyd—r() =0 (r,y(r),y(l)(r), ...,y(p_l)(r)) ,Vr € [ro,m0 + R| (B.1)

Posons alors de nouvelles fonctions x;(r) avec i € [1,2, ..., q] définies telles que :

21(r) = y(r), 22(r) =y (), ooy zq(r) = 577V (r) (B.2)

Grace a ces définitions, I’équation B.1 d’ordre p s’écrit comme un systéme de p équa-
tions d’ordre 1 :

drc}?gr) _ $2<7")
. (B.3)
S lth — (1)
dxg o
dqg ) = CD(?”, xl(r)>$2<r)v 7xq(r))
Donc en posant :
1(r) 2 (r)
wr)=| | et flra(r) = : (B.4)
Zq-1(r) q(r)
x4(7) Q(r, x1, ..., 24)
L’équation B.3 s’écrira alors :
d
:f;:) = f(r,x(r)) ,¥Yr € [ro,r0 + R| (B.5)
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Dans notre cas, p = 2 et on pose :

[
¢‘(am)

Donc en réécrivant le systéme sous forme matricielle :

v (—; 2 Begna + 15 [Rnr(r)] = 7] + hgrna(r) + 52 }) .
T 1 0

On utilise alors la méthode de Runge Kutta d’ordre 4 pour résoudre numériquement
le probléme. On commence par subdiviser U'intervalle [ro, ..., 7y] en N sous intervalles de
méme longueur h et appelons 7, les points de subdivision. Nous avons donc :

R
h:Net rn =19 +nhpourn=0,...N

On effectue ensuite quatre évaluations de la dérivée en chaque point de l'intervalle.
La premiére estimation est celle de la méthode d’Euler (qui utilise le développement de
Taylor a 'ordre 1) :

ky = h.f(ri, i)
On revient ensuite au point d’origine puis 1'on effectue une deuxiéme évaluation de

la dérivée (toujours par la méthode d’Euler) & un demi-pas d’intervalle et en prenant

comme nouvelle valeur de la dérivée au point i, la valeur k; précédemment calculée :

On réitére 'opération

ks = h.f(ri+h/2,¢; + k2/2)

puis on le refait avec un pas complet

Finalement, la valeur de ¢;,; est la somme de ¢; et de la moyenne pondérée de ces
quatre estimations en affectant un poids double aux deux estimations intermédiaires :
kv ko ks ky

=2 8 M B.6
P =ittt (B.6)

Avant d’utiliser cette méthode de résolution, nous la testons sur une équation diffé-
rentielle d’ordre deux plus simple, celle de 'oscillateur amorti.

L’équation différentielle correspondante a un oscillateur amortie est rappelée ci-dessous :

V() + 2/ () + wy(r) =0 (B.7)
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Chapitre B: Résolution numérique par la méthode de Runge Kutta d’ordre 4

"(r
En réécrivant cette équation sous forme matricielle en posant Y = (y(( ;)
y(r
nous obtenons :

1
Avec les conditions initiales Yy = <1> la solution analytique correspondante est :

1— 1
y(r) = ~ % exXp Ym * T + Ym =2 exXp Y, * 1 (B.8)
Ym — Y Ym — Yp

b
avec Yy, = = + /2% — wd et Y, = = — /% — wd. wy est la pulsation propre du systéme

et % l’amortissement.

= = Solution analytique = = Solution analytique

152 Solution RK4 | — 0.9860 2 Solution RK4
~ 1ol Soluti er 09855 Solution Euler
> = 0.9850-
€ 05- g
s & 0.9845 -
3 0.0 3 0.9840-
2 2
.?El 05 ?E)_O.9835-
< o) < 0.9830

o 0.9825

-1.5 : ; : . . . 0.9820 . .

0 3 6 9 12 15 18 6.2 6.4 6.6 6.8
Temps (arb. u.) Temps (arb. u.)

FIGURE B.1 — (a) Comparaison des solutions par la méthode d’Euler et celle de Runge-
Kutta d’ordre 4 pour une équation d’oscillateur amortie. (b) Zoom du graphe afin de

vérifier le degré de précision des solutions.

Sur la figure B.1.a, nous avons également tracé la résolution par la méthode d’Euler
afin de la comparer a celle de Runge-Kutta d’ordre 4. Les résultats indiquent clairement
la supériorité de cette derniére qui ne diverge pas sur l'intervalle de calcul choisi (de 0 a
20 avec 3000 point de calculs). Un zoom sur une partie de ce graphe (figure B.1) indique
que le degré de précision atteint par RK4 est relativement important et suffisant pour

nos simulations de I’équation de Gross-Pitaevskii.
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